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Resumo

Apresentamos uma teoria para obtencao da secao de choque de espalhamento
inelastico de luz, espalhamento Raman, a temperatura de 7' = 0K em um gas de
elétrons quasi-bidimensional formado pela heteroestrutura semicondutora de AlGaAs-
GaAs dopada seletivamente.

Os célculos de estrutura eletronica foram baseados na Teoria do Funcional
Densidade dentro da aproximacao de densidade local. Os calculos para a secao
de choque foram realizados em geometria de retroespalhamento e em regime de
ressonancia do laser incidente com o gap dtico de spin-6rbita do GaAs.

Estudamos os mecanismos de excitagoes de densidade de carga e excitacoes de
densidade de spin. Os resultados obtidos foram [1]:

1) a observagao do colapso do termo de Hartree nas excitacoes de densidade de carga
para baixas densidades, observado experimentalmente por Ernst et al. [2];

2) a observacao de um cruzamento anomalo entre as excitagoes de densidade de
carga e densidade de spin, em virtude dos funcionais de exchange-correlacao. Este
efeito constitui um teste de validade para as parametrizacoes adotadas;

3) a predigao da existéncia de excitagoes de mais alta energia, ainda nao observadas
experimentalmente.

Finalmente, demonstramos que o formalismo desenvolvido permite mapear as

excitacgoes eletronicas na teoria BCS.

PALAVRAS-CHAVE: Heteroestruturas. Espalhamento Raman Eletronico.
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Abstract

We present a theory for obtaining the inelastic light scattering cross section,
Raman scattering, at 7" = 0K temperature in a quasi-bidimensional electron gas
formed by the GaAs-AlGaAs semiconductor heterostructure doped selectively.

The electronic structure calculations were based on Density Functional Theory
within the local density approximation. The calculations for the cross section were
performed in backscattering geometry and resonant regime of the incident laser with
the spin-orbit optical gap of GaAs .

We study charge density excitations mechanism and spin density excitations
mechanism. Our results were as follows [1]

1) the observation of the collapse of the Hartree term in the charge density excitation
for low densities, observed experimentally by Ernst et al. [2],

2) the observation of an anomalous cross between charge density and spin density
excitations, due to the exchange-correlation functional. This effect is a validity test
for the adopted parameterizations;

3) the prediction of the existence of excitations of higher energy, not yet observed
experimentally.

Finally, we demonstrate that the formalism developed enables mapping the
electronic excitations in the BCS theory, which describes the normal superconduc-

ting state.

KEYWORDS: Heterostructures. Electronic Raman Scattering.
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Capitulo 1

INTRODUCAO

A partir da década de 40, com as pesquisas em Ge e Si, os fisicos aprenderam
a manipular os semicondutores com impurezas especificas que agem como doadores
ou aceitadores de elétrons. O interesse pelas propriedades de transporte eletronico e
uma grande variedade de processos 6ticos abriu caminho para dispositivos eletronicos
bésicos, tais como os diodos, transistores, e também lasers de estado solido.

A partir da década de 70, o avanco nas técnicas de crescimento de cristais
tornou possivel a construcao das estruturas mesoscdpicas.! Em particular, as pro-
priedades oOticas de materiais semicondutores ainda hoje sao extensivamente estu-
dadas, tanto tedrico quanto experimentalmente. Esse grande interesse se justifica
por suas enormes aplicagoes tecnologicas, uma vez que o modo de vida contem-
poraneo ¢ indissociavel da revolucao microeletronica, cuja base sao os materiais
semicondutores heteroestruturados.?

Um exemplo é o poco quantico, onde os elétrons sao confinados em uma di-
mensao, no entanto o movimento eletronico no plano perpendicular a diregao de
crescimento é livre [3, 4]. Tal estrutura, formada por AlGaAs e GaAs por exemplo,
pode ser criada pela técnica de Epitazia por Feize Molecular [5, 6], depositando-se
varias camadas de GaAs entre as camadas de um material com lacuna de banda
maior, como Al,Ga;_,As.

No capitulo 2, faremos uma discussao sobre os efeitos bésicos do confinamento

quantico, e consideraremos as modificagoes que ele provoca na estrutura de ban-

LQue tem tamanho intermedidrio entre o 1 nm e 100 um.
2Estrutura formada por juncio de camadas semicondutores heterogéneas.



Capitulo 1. INTRODUCAO 2

das do sistema eletronico. Basicamente, resolveremos a equacgao de Schroedinger
unidimensional {(z) usando o método autoconsistente da Teoria do Funcional Den-
sidade. Os resultados das simulagoes serao apresentados no final do capitulo, bem
como algumas simplificagoes adotadas.

Iniciamos o capitulo 3 com uma revisao da Teoria das Resposta Linear. Em
seguida, apresentamos a Teoria do Campo Autoconsistente [7, 8|, usada para se
estudar as excitagoes elementares de gases de elétrons. Isto é feito no limite em que a
perturbacao externa pode ser considerada pequena. Obteremos assim uma analogia
desse problema com o de um oscilador harmonico classico, tratado anteriormente no
trabalho de Anjos et al. [9, 10].

Em sistemas quanticos a interagao Coulombiana entre os elétrons tem fortes
manifestacoes no espectro das excitacoes elementares. A interacao Coulombiana
de longo alcance é descrita em termos de oscilagoes coletivas do sistema eletronico
(excitagoes de plasma, ou plasmons); enquanto que a interacao de curto alcance é de-
scrita pela interacao eletronica renormalizada pela funcao dielétrica, o que constitui
o efeito de blindagem.

Particularmente, o espalhamento ineldstico de luz (espalhamento Raman?® )
de um gas de elétrons fornece informacao sobre as excitagoes coletivas, que sao
compostas por interacoes Coulombianas diretas e efeitos de correlacao e troca, ou
somente por efeitos de correlacao e troca. O primeiro é conhecido como mecan-
ismo de excitacao de densidade de carga (CDE)*, o 1ltimo por mecanismo excitagao
de densidade de spin (SDE)°. Estes dois mecanismos podem ser distinguidos por
regras de selecao baseadas na polarizacao da luz. O mecanismo CDE é ativo na
geometria polarizada (polarizacdo da luz incidente e espalhada do laser sao para-
lelas). O mecanismo SDE é ativo na geometria depolarizada (polarizagao da luz
incidente e espalhada do laser sdo perpendiculares). O sistema eletronico apresenta
também excitagoes andmalas quando a energia do laser incidente é ressonante com
as transi¢oes dticas interbanda (i.e., transi¢oes envolvendo a banda de valéncia e

os estados da banda de condugao). Tais excitagoes tem energias préximas as das

3Historicamente, o espalhamento ineldstico de luz por fénons Gticos (vibragoes quantizadas
das moléculas) é chamado simplesmente de espalhamento Raman, e o espalhamento por féonons
acusticos, de espalhamento Brillouin. Para o espalhamento Raman eletronico, frequentemente o
termo espalhamento inelédstico de luz é usado.

4CDE, charge-density excitations.

°SDE, spin-density excitations.



Capitulo 1. INTRODUCAO 3

transigoes eletronicas intrabanda (i.e. transi¢oes entre os niveis de energia de uma
mesma banda). Portanto, sdo chamadas de excitagoes de particula independente
(SPE)®.

No capitulo 4 apresentamos a teoria autoconsistente generalizada de Anjos-
loriatti [9] para obtengao da se¢do de choque de espalhamento inelastico de luz via
mecanismos de flutuagoes de densidade de carga e spin para um sistema eletronico
quasi-2D. Apresentamos o intrigante resultado que excitagoes SPE correspondem a
excitagoes coletivas nao-renormalizadas. A teoria mostra que a origem das excitagoes

SPE reside em trés condigoes:
1. A energia do laser deve estar em ressonancia com as transigoes interbanda.
2. A existéncia de um conjunto de excitagoes degeneradas na banda de conducao.
3. A interagao entre os pares de excitagoes deve ser degenerada.

Também demonstramos que é possivel fazer uma correspondéncia direta entre este
problema e aquele da formacao do estado supercondutor nos metais normais, dentro
da teoria BCS [11].

No capitulo 5 apresentamos as simulagoes para os calculos do capitulo 4. Os

resultados obtidos foram:

1. a observacgao do colapso do termo de Hartree nas excitacoes de densidade de

carga para baixas densidades, observado experimentalmente por Ernst et al.;

2. a obtencao de um cruzamento anomalo entre as excitacoes de densidade de
carga e densidade de spin, em virtude dos funcionais de exchange-correlagao.

Este efeito constitui um teste de validade para as parametrizacoes adotadas;

3. a predicao da existéncia de excitacoes de mais alta energia, ainda nao obser-

vadas experimentalmente.

SSPE, single-particle excitations.



Capitulo 2

ESTRUTURA DE BANDAS DO
POCO QUANTICO

Na década de 70, trabalhos pioneiros em sistemas quasi-bidimensionais (quasi-
2D) em camadas de inversao e acumulacao, formadas em estruturas metal-isolante
ou metal-semicondutor, foram feitos por Stern e Howard [12, 13]. Nas décadas de
80 e 90, o poco quantico em heteroestruturas semicondutores foi exaustivamente
estudado. Um bom resumo sobre estes sistemas pode ser encontrado no trabalho de
Ando, Fowler, e Stern [14]: Propriedades Eletronicas de Sistemas Bidimensionais,
que se tornou referéncia para muitos trabalhos lancados posteriormente.

Os primeiros calculos de estrutura eletronica em sistemas quasi-2D foram
baseados em varias aproximacoes tais como: desprezar a penetracao da funcao de
onda eletronica na regiao de barreira, o emprego do pogo de potencial triangular
finito ou infinito, e a aproximacgao de Hartree [15, 16]. Stern e Ando resolveram
o problema numericamente usando a teoria do funcional densidade [17]. Estudos
dos niveis de energia, mobilidade eletronica e propriedades dpticas nesses sistemas,
usando abordagens analiticas e numéricas, foram feitos também em outros traba-
lhos [18, 19, 20, 21]. Desde entao, indmeros trabalhos em pogos quanticos foram
realizados utilizando as mais diferentes técnicas. Uma trabalho atual e abrangente
sobre semicondutores heteroestruturados é dado por Davies em The Physics of Low-
Dimensional Semiconductors [22].

A seguir, apresentaremos os conceitos bdsicos de pocos quanticos dopados
modularmente, bem como o calculo autoconsistente de subbandas baseado na teoria

do funcional densidade e na aproximacao de massa efetiva.
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2.1 Heteroestrutura AlGaAs-GaAs

A maioria dos compostos semicondutores III-V, como AlGaAs-GaAs, crescem
em uma estrutura tipo blenda de zinco (fig. 2.1) formada por duas redes ciibicas
de face centrada interpenetradas e deslocadas entre si por um quarto da diagonal

principal.
AlGaAs GaAs AlGaAs

Figura 2.1: Liga ternaria Al,Ga;_,As, formada pela substituicao de uma fragao
x de atomos de Aluminio na rede cristalina GaAs. Tanto AlAs quanto GaAs tem
parametro de rede muito proximos, garantindo o crescimento com pouco estresse ou
deformacao de um material sobre o outro.

Nos compostos semicondutores III-V, oito elétrons por célula unitdria con-
tribuem com a ligagao entre os atomos vizinhos. Os orbitais s e p se hibridizam,
surgindo orbitais ligantes e anti-ligantes. Como o sélido macroscépico é formado
por um numero muito grande de células unitarias, os orbitais se transformam em
bandas de energia. Os orbitais ligantes s tem os menores niveis de energia e sao
ocupados por dois elétrons por célula unitaria, os seis elétrons restantes comple-
tam os trés orbitais ligantes p. As bandas formadas por orbitais anti-ligantes estao
desocupadas.

A maioria dos processos éticos em semicondutores acontecem entre as bandas
de conducao e valéncia no ponto I' (k = 0). Na banda de conducgao, oriunda de
orbitais tipo s, os estados eletronicos sao duplamente degenerados na auséncia de
campo magnético externo. Por outro lado, devido ao acoplamento spin-érbita a
banda de valéncia, oriunda de orbitais tipo p, se desdobra em trés niveis de energia
(Fig. 2.2): banda de buraco leve, banda de buraco pesado, e banda de splitt-off ou

banda de spin érbita. O modelo de Kane [23] é a aproximagao padrao para descrever
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os estados de spin na banda de valéncia.

Energia

Banda de
condugdo

vale X

vale [

vale L

Ex
E
5100) <111>

vetor de onda
Buracos pesados

Buracos leves

Banda de split of f

Figura 2.2: Estrutura de bandas tipo blenda de zinco de gap direto. Devido a
assimetria de inversao de rede, ha um split entre as bandas de valéncia. Para os
portadores na banda de conducgao as ressonancias dticas relevantes ocorrem no gap
fundamental Ey ~ 1.5 €V e no gap de split-off Eq = Eg+ Ay ~ 1.9 eV.

As redes dessas ligas ternarias tipo blenda de zinco nao possuem invariancia
translacional. Em principio isto tem um forte impacto na descrigao tedrica dessas
estruturas, uma vez que estrutura de bandas, massa efetiva dos elétrons, etc., nao
sao mais quantidades definidas. Uma forma de contornar tal problema é introduzir
a chamada aproximacao de cristal virtual, que considera a liga ternaria como um
cristal cuja propriedades podem ser interpoladas entre aquelas do GaAs e AlAs.
Na pratica, o potencial real é substituido por um potencial efetivo que restaura a
invariancia translacional. Isto garante que os estados de Bloch, gaps de energia, e
massa efetiva seja definidos.

A energia de gap do Al,Ga;_,As é maior que a do GaAs, dependendo lin-
earmente com a fracao x de Al por célula unitaria, quando = < 0.45. Esta de-
scontinuidade nas bandas de energia, como mostrado na figura 2.3, torna possivel
a construcao de pocos quanticos ou super-redes através de sequencia adequada de
camadas.

Nosso trabalho sera focado no poco quantico dopado modularmente, como
mostrado na figura 2.4. Tal estrutura é construida através do crescimento de
uma camada (tipicamente 20-30 nm de espessura) de GaAs entre uma barreira de
Al,Ga;_,As (com z ~ 0.3). Esta técnica de dopar parte da barreira Al,Gaj_,As,

normalmente com Silicio, é chamada dopagem modular ou dopagem seletiva. De-
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E. _
TM"
E.
Al Ga, As GaAds

E JAE.

Figura 2.3: Bandas de conducao (BC) e valéncia (BV) para o po¢o quantico nao
dopado. A quantizagao no eixo z produz niveis discretos de energia chamados de
subbandas. A descontinuidade de banda AFE causa o confinamento de elétrons no
poco da BC e buracos na barreira da BV.

vido a descontinuidade do potencial na interface entre os dois materiais, elétrons
sao transferidos da camada de dopagem para o poco quantico e formam um sistema
eletronico quasi-2D. A camada positiva de carga dos doadores ionizados na barreira
e os elétrons carregados negativamente no poco quantico levam a uma curvatura das
bandas de valéncia e conducao. A camada AlGaAs nao dopada (spacer) separa os
doadores ionizados e o gas de elétrons, reduzindo o espalhamento por impurezas.
Dessa forma a concentracao de portadores pode ser aumentada significantemente

sem comprometer a mobilidade eletronica.
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AlGaAs
GaAs Si:AlGaAs spacer  GAAS AiGaAs

eixo z

Figura 2.4: Perfil da dopagem modulada na heteroestrutura. Parte da camada
de AlGaAs é dopada com Silicio. Ao substituir o Ga ou Al na célula unitéria de
AlGaAs, o Si doa 1 elétron para rede cristalina. Os elétrons doados se acumulam
na regiao do GaAs, formando um sistema quasi-2D. Na parte de baixo da figura
tem-se a curvatura na banda de conducao devido a distribuicao de carga ao longo
da heteroestrutura.

2.2 0O Método Autoconsistente

Calcularemos agora a estrutura eletronica do pogo quantico modularmente
dopado. Nos restringiremos aos elétrons de massa efetiva m* na banda de conducao.
No entanto cdlculos similares para buracos na banda de valéncia podem ser feitos.?
Vamos negligenciar a interagao spin-orbita.

A solugao da equagao de Schrédinger envolve o Hamiltoniano de muitas particulas

!Na aproximacdo de massa efetiva o potencial cristalino é embutido na massa do elétron, que
fica entdo proporcional ao inverso da derivada segunda da energia. Assim, a massa efetiva varia
conforme a relagdo de dispersdo E(k) e por vezes é até negativa, o que acontece para os elétrons
no topo da banda de valéncia. Verifica-se que tais elétrons respondem a um campo elétrico con-
trariamente ao esperado, por isso o sinal negativo da massa efetiva é incorporado a carga desses
elétrons, tornando possivel explicar seu comportamento de particulas positivas. Os elétrons da
banda de valéncia sao conhecido como buracos.
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interagindo coulombicamente,

2, 1< e?
He T 2.1
DRCCTES g o

@ 1,J,i#]

A solugao, mesmo que numérica, é inviavel quando o nimero de elétrons é
muito grande. Normalmente a aproximacao de campo médio ¢ usada, onde o pro-
blema de muitos corpos interagindo entre si é reduzido ao problema de um corpo
sujeito a um potencial efetivo devido a todos os outros corpos. A forma mais simples
dessa aproximacao considera apenas a interacao Coulombiana classica, aproximagao
de Hartree, com potencial efetivo Vi (r).

Com a corregao quantica, feita ao expandirmos a perturbacao com respeito
a interacao Coulombiana, temos a aproximacao de Hartree-Fock, que adiciona um
termo de exchange (troca) na energia do sistema. A razao para isto é o principio
da exclusao de Pauli, que lida com a indistinguibilidade das particulas quanticas.
A soma desconhecida das correcoes de ordem superior é chamada de correlacao.
Contudo, essas corregoes sao nao-locais e sua correta avaliagao envolve conceitos
avancados de teoria de perturbacao diagramaética.?

Uma simplificagao usada ¢ incluir as corregoes de exchange e correlagao adi-
cionando um potencial Vy¢(r), derivado de uma aproximagao de densidade local®
da Teoria do Funcional Densidade de Hohenberg, Kohn, e Sham [26, 27, 28]. Nesse
modelo, a equagao de Schrodinger de muitos corpos (2.1) se reduz a equagao auto-
consistente de Kohn-Sham

h2

2m*

V2 4+ Vipa(r)| ¥(r) = e(r) , (2.2)

com Vipa(r) = Vg(r) + Vxc(r).

Voltemos a atencao novamente para o pogo quantico. Os estados da banda de
condugao e valéncia podem ser descritos usando a idéia de funcao envelope, origi-
nalmente desenvolvida por Bastard [29, 30], que descreve o estado eletronico sob a
influéncia do potencial cristalino periédico. A fungao de onda do bulk GaAs consiste

de duas partes: a fungao de Bloch u(r), com oscilagao rapida e periodicidade da rede

2Uma abordagem mais detalhada sobre interacio Coulombiana e aproximacio de Hartree-Fock
é encontrada, por exemplo, em [24] cap. 17, e [25] cap. 9.
3Local Density Approximation, LDA.
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cristalina, e a funcao envelope, que varia lentamente sobre uma célula unitaria,
9(r) = —= eI () (23)
r)=—e¢ z), .
A n

onde r| € (z,y) e k| € (k;,ky). No plano xzy nao ha confinamento, os estados
sao ondas planas normalizados pela area superficial do material e com condicoes de
contorno de Born-von Karman. A fungdo de onda (,(z) descreve o confinamento
eletronico na diregao z e tem condicoes de contorno de Dirichlet.
Introduzindo eq. (2.3) em (2.2), a equagao de Schrodinger fica,
ki R &2
— + Vipa(z) + Voonr(2) | Gu(2) = €n(k)Ca(2) (2.4)

om*  2m* dz2

sendo que cada nivel (subbanda) de energia n tem dispersao parabdlica

ki

om*

en(k) =€, +

Estamos negligenciando aqui os efeitos de nao-parabolicidade, i.e, ignorando que
a massa efetiva seja um tensor e varie dentro de cada subbanda. Para o pogo de
GaAs, onde os elétrons estao confinados, a aproximacao da banda de conducao ser
isotrépica é aceitével, conforme a figura 2.2. Voonr(z) é o potencial de confina-
mento, dado por AFE, na regiao de AlGaAs e 0 na regiao do GaAs, uma vez que
tomamos a escala de energia a partir da banda de condug¢ao do GaAs no ponto I'.

Na representacao de Kane, a funcao de Bloch para a banda de conducao é
=51 Wh=I[51).

Para a banda de split-off, que sera de interesse no capitulo 4,

v J— 1 N
v — 1 .
u’l) = EKX—ZY)T —Zl) .

A estrutura de bandas discutida é mostrada na figura 2.5 para a heteroestru-

tura sem dopagem, i.e., poco quantico quadrado.
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continuum

Figura 2.5: Perfil da estrutura de bandas no espago real (esquerda) e reciproco
(direita). Figura tirada da referencia [22].

A equacgao de Poisson

A energia de Hartree é dada por Vy(z) = —e¢(z), sendo ¢(z) o potencial

eletrostatico, que é solucao da equacao de Poisson

47
#'(:) =~ o(2) | (25)
onde € é a constante dielétrica para altas frequéncias que simula a blindagem tipo
gellium do sistema quasi-2D. o(z) = —en(z) + eNp(z) — eNa(z) é a densidade de

carga de todos os portadores na heteroestrutura,* como mostra a figura 2.6.

+++ +++

POTENCIAL
SPACER

dd ds dIO Cw eixo z

Figura 2.6: Distribuicao de cargas na heteroestrutura.

4A densidade eletrénica que entra aqui é somente a densidade dos portadores de carga na hete-
roestrutura. Na aproximagao de massa efetiva, os efeitos dos elétrons de carogo sao incorporados
na massa e na constante dielétrica.
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Consideraremos um fundo residual uniforme de aceitadores,” Ny ~ 10*em=3.

Na regiao de dopagem, os doadores Silicio possuem densidade da ordem de 10'8cm =3,

A distribuicao das cargas livres n(z) é dado por
n(z) =Y NilG(2) (2.6)

com N; sendo a densidade superficial na i-ésima subbanda, que pode ser calculada
a partir da densidade de estados para o sistema eletronico 2D, gop = m*/(wh?), e

da distribuicao de Fermi-Dirac, frp:

B—€;
k

Ni = / de gZDfFD = gngBTlIl(l + 6?) ~ g2D(€F — Ei)0(6F — Gi) . (27)

Na tultima passagem assumimos que 7'~ 0K. 6 é a fungao usual de Heaviside, ou
funcao degrau. Naturalmente, o somatério sobre todos os estados ocupados da a
densidade superficial de elétrons: Zi:ocup. N; = N,.

Como visto na eq. (2.6), o potencial de Hartree depende da solugao (,(z) da
equacao de Kohn-Sham (2.4); que por sua vez depende do potencial de Hartree, dado
pela equagao de Poisson (2.5). Portanto, uma solugao iterativa auto-consistente deve

ser realizada para lidar com as equagoes acopladas de Kohn-Sham e Poisson.

Efeitos de correlacao e troca

O potencial de correlagao e troca Vy(z) é em geral um funcional desconhecido
da densidade eletronica o(z). Dentro da aproximagcao de densidade local, Vx¢a(2)
ja foi parametrizado por diversos autores. Usaremos a parametrizacao analitica

sugerida por Hedin e Lundqvist [31]:

2 (9m\'? 21
Vxel(z) = — (—W> (1 +0.0368 75 In(1 + —)) Ry* | (2.8)
mrs \ 4 s
onde ry = [3m(af)®n(2)]7V/?, af = eh?/(m*e?). A unidade de energia é o Rydberg

efetivo, Ry* = e?/2ea; ¢ = £(z) é constante dielétrica local e m = m(z) é massa

efetiva local.

50s materiais bulk GaAs apresentam uma dopagem intrinseca tipo-p provocada por impurezas
residuais de carbono, inerente ao processo de fabricagao desses materiais.
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2.3 Solucao Numérica

Devemos resolver as egs. (2.5), (2.4) e (2.6) autoconsistentemente, seguindo
o fluxograma da fig. 2.7. A solugao destas equacoes nos fornecera a densidade de
carga, ocupacao das subbandas, potencial efetivo, niveis de energia e fungoes de
onda do gas de elétrons nao-homogéneo na heteroestrutura. O programa desen-
volvido por nés para este cdlculo de estrutura eletronica foi escrito na linguagem
de programacao FORTRAN 90, utilizando o compilador gFortran. Seguiremos a
metodologia adotada por Steinebach [32].

‘ Vin = Vroraf[” = 0]‘

[[H € ¢(z) =0]
I

n(z) =32, Nil¢i(2) 2 VL g K

out
|

V{i(z) = 8mo(z)

+ 0.6 V&

[
‘ |Vour — V."nl < 0.0lme‘/’—

Figura 2.7: Fluxograma do cdlculo autoconsistente.

Equacgao de Schrodinger

Nosso objetivo é diagonalizar H tal que [H — €] ((z) = 0. Usando o método
das diferencas finitas, transformamos uma equacao diferencial em um sistema de
equacoes lineares algébricas. Dessa forma, fungoes continuas sao tratadas como um

conjunto discreto de valores:
2=z, sp—z=h, f(z)=>fi, f(zxh)—= fiz.

Expandindo f(z) em série de Taylor, obtemos

Flekh) = £(2) £ F() + /) + O
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ou,
z+h)=2f(2)+ f(z—h
Podemos entao escrever a eq. (2.4) como
Gir1 = 2Gi + G- | 2m” 2m*
- 52 + e ViGi = FGQ ; (2.9)

sendo V; o potencial total (efetivo) Vipa + Veonr. Fazendo 2m*h—2h?V; = U; e
2m*h2h%e = E, obtemos

(24U, -1 0 .. o 11 gl ] [ gl ]
1 240, -1 0 : g g
0 0 | =E|
: -1 24U,, -1 ' '
0 0 -1 240U, Cz;l C’g:

Diagonalizamos H usando a subrotina tgli, baseada no algoritimo QR.® Usa-
mos aqui uma discretizagao uniforme, mas existem métodos em que a discretizagao
do espago nao é uniforme, levando a uma matriz tridiagonal nao simétrica. Com mais
intervalos, embora o esforco computacional aumente, o resultado é mais acurado nas
regices onde a funcao de onda varia rapidamente. Por sua vez, em regioes onde a
funcao de onda é quase constante, pode-se usar uma discretizacao de espacamento

maior [19].

Equacao de Poisson

Existem varios métodos de solucoes autoconsistentes levando em conta condicoes
apropriadas de contorno, equilibrio eletrostatico e termodinamico, bem como a
forma de convergéncia de cada método. Resolveremos a eq. de Poisson semi-
analiticamente, como feito por Steinebach [32]. Consideraremos o tunelamento de
funcoes de onda somente na regiao do spacer, i.e., todos os doadores estao ionizados
e nao existem estados eletronicos na regiao de dopagem (aproximacgao de deplegao).

Parametrizando por af e Ry*, a eq. (2.5) toma a forma

6Ref. [33], cap. 11.
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Vile) = srlon(e) + No(e) — Naga)) (2

Integrando a forma adimensional sobre toda a distribuicao de carga, na regiao

de interesse temos
Vi(z > ds) =8 [— /dz n(z) + Np(ds — dg) — Na(z — dd)} ,

Com a condigao de que a derivada do potencial se anule no final da heteroestrutura,

temos a condicao de contorno:
Ns = /dz n(2) = No(ds — da) — Na(zs — da) .

Integrando novamente e usando a condi¢cao de contorno anterior,
VH(Z > ds) =8m |:— /dZ /dZ, TL(Z/) + (NS + Ndpl)z — NdplZQ/Z} s

onde Ny ~ 5x10%m =2, para z; ~ 5um. O dltimo termo do potencial é desprezivel
na regiao do pogo quantico.

Numericamente, a integral dupla sobre a densidade pode ser avaliada por

L(i)=h Y L(j). LGE=h> n(),

j=—o0 j=—o0

sendo h = 1/aj o intervalo adimensional de integracao.

2.4 Resultados

Apresentamos agora os resultados numéricos para o método autoconsistente
desenvolvido nas secoes 2.2 e 2.3. Os seguintes parametros foram utilizados: tem-
peratura T = 0K, massa efetiva da banda de conducao m* = 0.067m,, massa efetiva
da banda de valéncia m}, = 0.154m., sendo m. a massa do elétron; raio de Bohr
efetivo aj = 98.7A e Rydberg efetivo Ry* = 5.83 meV; concentracdo de aluminio
x = 0.33, descontinuidade entre as bandas AF = 1247 meV, sendo a profundidade
do poco AEs = 0.6AFE e da barreira AEy, = 0.4AF.

A figura 2.8(a) apresenta o potencial efetivo, V.y = Vipa + Vions, que age

sobre o gas de elétrons confinado no pogo quantico. Como esperado das eqs. (2.5),
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(2.4) e (2.6), quanto maior a densidade eletronica quasi-bidimensional (Ng) maior
a mudanga no potencial de poco quadrado da heteroestrutura. Efeitos de exchange
e correlacao estaticos, introduzidos através da LDA usando a parametrizacao de
Hedin-Lundqvist, mostram uma renormalizagao de ~ 10meV para o estado funda-

mental e ~ 7meV para os estados excitados, figura 2.8(b).

fffff Hartree
LDA

Ns=6x10" cm’ aceaas

350
200

- 1 2 300
150 Ns= x10 cm

2 250 -
100 ~

200

504

energy (meV)

150

energy (meV)

504 50

T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350
Z(A)

-100

T T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 300 350

z (angstrons)

Figura 2.8: (a)(esquerda) Potencial efetivo calculado autoconsistentemente para
alguns valores de densidade. (b) (direita) Potencial efetivo com (linha) e sem (pon-
tilhado) efeitos de correlagao e troca.

Na figura 2.9(a) vemos que com o aumento da densidade conseguimos popular
o primeiro estado excitado de energia E; & partir de Ng ~ 8 x 10" em ™2 Em 2.9(b)
vemos que variando a densidade aumentamos o intervalo de energia entre o estado
fundamental e os estados excitados, no entanto a diferenca entre os estados excitados
diminui. Como veremos, este comportamento das energias reflete num deslocamento
para o azul (blue shift) no espetro Raman conforme aumentamos Ng.

E importante frisar que a figura 2.9 d4 o comportamento para vérias amostras
de densidade diferentes, ou entao, para uma amostra que tenha sua densidade va-
riando devido a pressao hidrostética [2]. Nessa situacao a redugao da densidade se
explica pela forma como banda de valéncia, estados de superficie e niveis doadores
dependem da pressao. Porém, nos experimentos mais comuns, a densidade é vari-
ada aplicando-se uma voltagem dc na heteroestrutura. Dessa forma, as bandas
de valéncia e condugao sao curvadas e o comportamento descrito na figura 2.9 é

sobrepujado pelo efeito Stark, que diminui Ey; e Ege conforme Ng aumenta [34, 35].
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Figura 2.9: (a) Perfil das subbandas de energia em fungao de Ns. A linha pontilhada
denota o potencial calculado sem efeito de correlagao e troca. (b) Perfil das energias
intersubandas em funcao de Ns.

A figura 2.10 mostra as energias das transi¢oes de particula independente como
fungao da densidade eletronica para o pogo quantico de largura d,, = 20 e 25 nm.
Como esperado, quando o poco se estreita os niveis tem maior energia e as transigoes
possiveis sao também mais energéticas. Note que para d,, = 20 nm as transicoes sao

menos influenciadas pela densidade.
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Figura 2.10: Transicoes inter-subbandas para o poco de largura d,, = 20 e 25 nm.

Na figura 2.11, temos os estados quanticos para os dois niveis de menor energia

na banda de condugao. A densidade de probabilidade ao longo de z da ao sistema
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puramente bidimensional o cardter quasi-2D. Se os elétrons popularem apenas a

subbanda de menor energia, o movimento em z serd completamente quantizado.

250 h—

200
150 —

< 100

energy (meV
o
o
1

o

-50 4

-100 R T S
0 50 100 150 200 250 300 350
z (A)

Figura 2.11: Funcoes de onda autoconsistentes para o estado fundamental e o
primeiro estado excitado. A temperatura zero, apenas estados com subbandas
abaixo do nivel de Fermi estao ocupado com elétrons.

A 2.12 mostra os niveis de energia para banda de valéncia e condugao. Os
calculos referentes a banda de valencia sao estritamente andlogos aos da banda de
conducao. Deve-se no entanto ter o cuidado de substituir aonde se fizer necessario
a massa efetiva da banda de condugao pela massa efetiva da banda de split-off,
e manter a coeréncia das unidades que escalam energia e distancia. E importante
mencionar que agora devemos desprezar o potencial de correlacao e troca. A razao é
que os buracos estao separados espacialmente dos elétrons, de forma que ignoraremos
qualquer interacao Coulombiana dinamica com estes ultimos. Consideramos apenas
a interacao Coulombiana direta estatica entre os buracos consigo mesmos.

Um teste a se levar em conta para os estados da banda de conducao e valéncia é
o teste de completeza. Sabemos que Y _; [¢7) (47| = 1 para todos os estados existentes
na banda valéncia, mas até qual estado j devemos considerar? Como os autoestados
da banda de condugao |¢¢) sdo normalizados podemos fazer

1= (§f]e) = Y (65165 (5165) -

J
2

bl

para qualquer estado 7. Com isso verificamos que para j = 7, ¢ Ng = 7 x 10em™



Capitulo 2. ESTRUTURA DE BANDAS DO POCO QUANTICO 19

300 4
200 +

1004

energy (meV)
m

100 =
7

21900 4~

2000

2100 -

2200

Figura 2.12: Subbandas de energia na banda de conducao e na banda de valéncia
split-off.

a expressao acima d4 um valor de 0.9993; para Ng = 2 x 10'em ™2 temos 0.9998.

Algumas ultimas consideracoes a respeito das simplificagoes adotadas podem
ser enumeradas:

1. Ao usar LDA no calculo de heteroestruturas, a descontinuidade tanto da
massa efetiva, quanto da constante dielétrica, na interface GaAs-AlGaAs deve ser
considerada [17]. Para heteroestruturas tipicas, a mudanca na constante dielétrica
¢ da ordem de 10% ou menor. J4 a massa efetiva, para banda de conducao ou
valéncia, consideraremos constante ao longo de cada material. Neste trabalho foi
usado: mYgeas = 0.06740.0832 para a banda de conducao; m;s,4, = 0.15+0.092
para a banda de valéncia; e € g;gqas = 12.5 — 2.4x.

2. A concentragao de aluminio na célula unitaria do GaAs altera o gap
desse material [36]: EZISe4* = (1.424 4 1.24z) eV para x < 0.45. Tipicamente, o
alinhamento das bandas AlGaAs-GaAs é de 60:40. Significa que a diferenga na banda
de condugdo é 60% do AEq,, = E4lS A — EGe. E para banda de valéncia é 40%
do AEggp, como mostra a fig. 2.3. Ainda, Al,Ga;_,As tem gap direto para valores
de concentracao x < 0.45, o que é desejavel para transicoes éOticas inter-subbanda
sem transferéncia de momento em Fkj.

3. Neste trabalho ignoramos qualquer efeito de superficie. Nas teorias mais

simples de jung¢ao metal-semicondutor os elétrons préoximos a superficie metalica sao
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capturados por estados de superficie, deixando a heteroestrutura ionizada. Con-
sidere um semicondutor tipo n com estados aceitadores superficiais e situacao inicial
mostrada na fig. 2.13(a).

[y L3
a
) B.C. b) B.C.
L R EF Er

% éoooooooo % e c 0O 0ie e e e e

g b g

= = =

1T} 7} 1T} —
B.V. BV.
eixo z eixo z .

Figura 2.13: (a) A temperatura é 0K e nao ocorre transferéncia eletronica entre
os estados de bulk e da superficie. (b) Em suma, estados aceitadores superficiais
em semicondutores tipo n tem carga superficial negativa, uma regiao depletado de
elétrons e com carga positiva, e uma curvatura das bandas de energia por uma
quantidade ®,, onde &, é o potencial na superficie.

Com a temperatura, os elétrons fluem para os estados aceitadores formando
uma camada negativa na superficie e deixando para tras doadores ionizados de
carga positiva, fig. 2.13(b). O resultado é uma regiao de carga positiva fixa no bulk
semicondutor. No equilibrio existe um campo elétrico na regiao de deplecao que
impede a transferéncia de elétrons para a superficie.

Como nos transistores de efeito de campo, uma voltagem dc aplicada na he-
teroestrutura altera a forma das bandas e consequentemente a densidade do gés
eletronico no poco quantico. O potencial aplicado ao gate é &, = ®pg — V, onde
®ps é o potencial Schottky de contato (ou barreira Schottky).

4. Assumimos anteriormente que os doadores sao completamente ionizados.
Porém, quando a concentracao de doadores é grande, Si:AlGaAs pode existir em um
segundo estado, o centro DX. Neste caso a rede cristalina relaxa em torno do doador
e libera uma energia maior que a do estado hidrogendide (normalmente considerado).
Isto aprisiona o elétron doado mais fortemente ao silicio.

Para detalhes sobre um modelo mais realistico do sistema eletronico quasi-2D,

veja Davies [22], cap. 9.
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EXCITACOES ELETRONICAS
COLETIVAS

Quando o sistema eletronico é sujeito a um potencial externo, este induz uma
perturbagdo no sistema, que por sua vez, altera o potencial total (externo + in-
duzido) e este volta a alterar o potencial induzido. Este é um problema de ordem
infinita em teoria de perturbacao.

Para determinar as excitacoes dinamicas do sistema, usa-se a teoria de per-
turbagao dependente do tempo e calcula-se o espectro das excitagoes autoconsis-
tentemente. Utilizaremos uma teoria de campo autoconsistente [7] conhecida como
TDLDA!, que é uma generalizacao da Teoria do Funcional Densidade aplicado &
situagoes dinamicas (w # 0) [8]. Nesse método exchange e correlagdo podem ser
levados em conta pela inclusao de um potencial local dependente do tempo.

Desenvolveremos neste capitulo a relacao de dispersao dos plasmons inter-
subbandas, as excitagoes coletivas do sistema eletronico quasi-2D ao longo do eixo
z, perpendicular ao plano de confinamento eletronico. No limite de grandes com-
primentos de onda, q; — 0, ¢ possivel obter expressoes analiticas, que servirao
como guias nos casos mais especificos, onde a implementacao computacional se faz

necessaria.

'Time Dependent Local Density Approximation

21



Capitulo 3. EXCITACOES ELETRONICAS COLETIVAS 22

3.1 Teoria da Resposta Linear

Apresentamos brevemente uma revisao da Teoria da Resposta Linear, impor-
tante neste e no proximo capitulo. Uma abordagem mais detalhada sobre o assunto
é encontrada, por exemplo, em Solyom, apéndice J [37]; Dressel-Gruner, cap. 3 [38];
e Marder, cap. 20 [25].

Grosseiramente, a fisica da matéria condensada experimental pode ser divida
em trés grandes areas: experimentos que medem coeficientes termodinamicos; ex-
perimentos de transporte; espectroscopia. As medidas espectroscopicas contém in-
formacoes detalhadas da estrutura espacial e temporal das excitacoes dominantes
no sistema, em outras palavras, sua relacao de dispersao.

A maioria dos experimentos envolve uma perturbacao eletromagnética externa
agindo no sistema sob estudo, ja que a interacao do sistema de muitos corpos com
seu ambiente é quase que exclusivamente mediada por forcas eletromagnéticas. A
resposta do sistema entao é medida por algum dispositivo.

Considere um sistema descrito pelo Hamiltoniano H , independente do tempo,
perturbado por um campo externo F'(f) que se acopla linearmente com um ob-

servével X do sistema. O Hamiltoniano total fica
H(t) = Hy+ / drF(r,t)X (r)

onde F' pode ser pensado como uma for¢a generalizada e X como um deslocamento
generalizado.

O objetivo de qualquer teoria é entender e predizer a dependéncia dos valores
medidos de X com respeito a F'. Para campos suficientemente fracos podemos

esperar uma dependéncia linear da forma

X(r,t) = /dr'/dt’x(r,t;r',t’)F(r',t’) :

Enquanto que F (X ) segue a relacao ajustavel (observavel), x representa
uma propriedade intrinseca do sistema nao perturbado, e é chamada de fungao res-
posta, ou susceptibilidade generalizada. Ela descreve como o sistema responde a
perturbacao F' e é completamente determinada pela estrutura analitica dos autova-

lores e autofuncoes do sistema nao perturbado.
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Estas consideragoes deixam claro que a funcgao resposta é a responsavel por
relacionar experimento e teoria. Experimentalmente ela ¢ medida relacionando o
input I’ com a resposta X. Teoricamente, criam-se modelos para a fungao resposta
de forma a reproduzir a resposta observada no experimento.

Algumas propriedades de x(r,¢; 1/, t') sdo:

i) Causalidade: a forca generalizada nao pode causar qualquer efeito antes de
ser aplicada, assim x(r,¢;1',t') = 0 se t < t’. Formalmente, dizemos que a funcao

resposta ¢é retardada,
t
X(r,t) = /dr’/ dt’" x(v, ;¢ Y F(x' ') .

ii) Continuidade Adiabatica: A teoria da resposta linear é baseada na con-

sideracao de que partindo do sistema nao perturbado, podemos analisar o sistema
perturbado aplicando teoria de perturbacao em primeira ordem, desde que a per-
turbagao seja suficientemente fraca e o sistema nao sofra nenhuma transicao de fase
como magnetismo ou supercondutividade. Se pudermos criar uma correspondéncia
entre os estados do sistema nao perturbado e o sistema perturbado, dizemos que os
estados estao conectados por uma continuidade adiabatica, ou que sao adiabatica-
mente continuos. Para isso, imagine que no passado distante, ' — —oo, o sistema
estava preparado em equilibrio térmico e o Hamiltoniano nao perturbado era Hy. A
perturbagao é introduzida de maneira adiabética (lenta, quasi-estatica) e cresce até
seu valor original, em ¢’ = t. O sistema perturbado terd autofuncoes e autoener-
gias levemente diferentes, mas o ponto chave é que ainda podemos usar os mesmos
nimeros quanticos que usamos para o estado nao perturbado.

iii) Invariancia Temporal e Translacional: se o Hamiltoniano nao depende ex-

plicitamente do tempo, x(r,t;1',t') = x(r,r';t — t'), e para sistemas translacional-
mente invariantes, x(r,r’;t—t") = x(r—r’;t—t’). Neste caso, é conveniente expressar

a resposta no espago de Fourier (q,w):

X(q,w) = x(q,w)F(q,w) . (3.1)
Com isso, no regime de resposta linear uma perturbagdo monocromatica agindo
numa certa frequéncia w ird causar uma resposta na mesma frequéncia. Caso o
sistema responda com uma frequéncia # w, significa que o regime é nao-linear.

Ainda, de acordo com eq. (3.1), um pico na resposta X (q,w) para uma frequéncia
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w e momento q indica um méaximo local na func¢do resposta x(q,w), que significa
a presenc¢a de uma excitacdo intrinseca do sistema. Ao menos em principio, as
medidas em resposta linear sao capazes de explorar a relacao de dispersao completa
das excitagoes de um sistema.

No espaco de Fourier, o potencial externo (e seu complexo conjugado, c.c.) é
dado por: F(t) = F(w)e™! + c.c. Para garantir que a perturbagio seja introduzida

no sistema de maneira adiabatica fazemos
F(t) = F(w)e'“ ™ 4 cc |

onde n — 07, tal que F'(—oo) = 0. Uma andlise mais avangada envolveria o compor-
tamento da frequéncia w no plano complexo: relagoes de Kramers-Kronig, analitici-
dade e causalidade, regras de soma, etc.

Alguns exemplos de funcoes respostas, eq. 3.1, ligadas ao campo elétrico E da
luz sao:
condutividade elétrica, que relaciona a corrente j gerada no material, aplicando-se
um campo elétrico: j = oE.
polarizagao elétrica, que da a polarizacao P em termos do campo elétrico agindo
naquele meio: P = y E.
funcao dielétrica, que relaciona o vetor de deslocamento D em termos da polarizacao
e o campo elétrico: D = E + 47P = (1 + 47y, )E = €E.

Da equagao de continuidade ainda é possivel obter:? e(q,w) = 1+4mio(q,w)/w .
Quantidades fisicas determinadas experimentalmente, tais como coeficiente de ab-
sor¢ao, resistividade, espectro Raman, etc, podem ser calculadas a partir da fungao
dielétrica, que fornece informacoes a respeito das excitacoes elementares do sistema
(de quasi-particulas individuais e oscilagoes coletivas). Neste trabalho em particular,

calcularemos o espectro Raman.

2(s fisicos tedricos preferem obter a condutividade elétrica fazendo célculos de corrente. Mas os
experimentais tem problemas para analisar o movimento das cargas em detalhes. Por isso preferem
estudar a dispersao, absorgao, e o espalhamento do campo eletromagnético no material, para assim
determinar a fungao dielétrica. A eq. relacionando condutividade o e fungao dielétrica ¢ constitui
entao a conexao entre o ponto de vista tedrico e experimental mencionado anteriormente.
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3.2 Teoria do Campo Autoconsistente

Dentro do regime de resposta linear, assumimos que o sistema eletronico res-

ponde a um campo total, autoconsistente,
V(r,t) = Vi (e, t) + V7ri(r,t) (3.2)

como um sistema de particulas independentes, onde V' é um potencial externo
periddico fraco e V"¢ é uma flutuacao de carga induzida, linear com V. Tal potencial
induzido inclui, além da interacao de Coulomb classica, efeitos de muitos corpos
como exchange e correlacao. Considere que o potencial total, assim como o externo

e o induzido, sao da forma
V(r,t) =V(q,z w)edr

onde q = q pertence ao plano k;ky. A frequéncia w € a frequéncia de Matsubara,
definida como w — w+i0" a fim de assegurar que a resposta do sistema seja causal.?

O elemento de matriz desses potenciais entre os estados

1 acr
Ya(r) = (rla) = (rlm,k,0) = N7 Cm(2)u(r)

¢ dado por *
Via(r, t) = (n, X, 0’|V (q, z,w)el Tt ko) = VoimOk ksq00.0r€ "
onde V., = (n|V(q, z,w)|m). Aplicando o mesmo raciocinio na eq. (3.2),
Viim = V& yind (3.3)
A expressao para V" ¢ desenvolvida em detalhe no apéndice A, e resulta em

Vnm = Vrf,,af-bt + Z CZLmnH?JV;j y (34)
ij

30 que é equivalente a condicdo de contorno adiabética, i.e., a perturbacio, considerada fraca, é
introduzida de maneira adiabatica no sistema. Consideramos que a perturbacao é ligada no tempo
t = —o0 e cresce até seu valor original em ¢ = 0. Adota-se w? ~ w? +i2yw, onde o fator v também
descreve o espalhamento por impurezas e estd relacionado ao tempo de vida da transicao.

4Lembrem que m é o indice de banda da funcio de onda no eixo z, que j4 tomamos como
normalizada; k descreve o elétron livre no plano xy, e a fungdo é normalizada pela drea A; u é
o spinor (fungdo de Bloch) que descreve o estado de spin. A menos que especificado o contrério,
sempre tomaremos k = k.
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sendo
Coin = jgi / / dzdz'g(z')gj(z')e_qlz_zqgm(z)cn(z)/ + i / = U616 (2)
(3.5)
(§]
_ fitk) — fi(k+q)
Iy, = gei(k) ~ et (3.6)

Cijmn € 0 elemento de matriz da transformada de Fourier no plano kj, que
acopla a flutuacao na densidade de carga entre as subbandas mn com as flutuagoes
das subbandas ij. Possui contribuigoes da interacao Coulombiana direta, oj;mn,
e indireta, —|f;;]. €« € a constante dielétrica para altas frequéncias que simula a
blindagem tipo jellium do sistema quasi-2D, véalida quando pudermos negligenciar
a resposta dinamica da rede cristalina.> Note que Cij.mn € simétrica com a troca de
indice i <> j e m <> n, uma vez que ((z) é real.

H?j é a fungao resposta obtida para o sistema eletronico nao-interagente. f;(k)
é a distribui¢ao de Fermi-Dirac na i-ésima subbanda, e ¢;(k) = ¢; + h*k*/2m* ¢é a
relacao de dispersao para a energia na aproximacao de banda parabdlica.

Simplificaremos eq. (3.4) considerando apenas excitagoes inter-subbandas,
i.e., @ — 0. Também limitaremos o problema para 7' = 0K, de forma que f;(k) =

0(er —ei(k)). Consideraremos que €; < €r € €; > €p. Dessa forma, a fungio resposta

fica
R LR
qlg}nij: € —€; + hw T hw—uwy
T—0 i J Je
onde wj; = (¢; — ¢)/h é a frequéncia de Bohr associada a transigao, e Nj; =

> kolfilk) = fi(k)] é o numero de elétrons que contribui na transi¢ao i — j. Note

ainda que,
1 N
0 hw + wji

Como os elementos de matriz Cj .y, € V;; sdo simétrico, eq. (3.4) toma a forma

Vi = V& 4 Z CijamnX0iVii (3.7)

ij, j>i

®Na heteroestrutura AlGaAs — GaAs normalmente a energia das transigoes inter-subbandas é
comparavel a energia do fonon da rede, resultando num acoplamento de origem Coulombiana.
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onde

h?(w? — w?l) '

0 _ 170 0 _
in:Hij+Hji_

Eq. (3.7) pode ser reescrita como

Z [@j,mn - Cij,mnX[]J'il Vii= Vfﬁ . (3.8)
ng Ei;:nn

€ijmn € O tensor dielétrico, também uma funcao resposta a perturbacao externa.
As excitagbes coletivas (ou modos coletivos) s@o as frequéncias naturais em que o
sistema realiza uma transicao para outro estado. Em teoria da resposta linear, isto
é valido quando Ve — (0. Assim, as solugdes nao triviais para w na eq. (3.8) séo

dadas pela condicao, det |;jmn| = 0.

3.3 O Tensor Harmonico

Considere o problema classico de uma particula descrevendo um movimento
harmonico com frequéncia wy em torno de sua posicao de equilibrio. Quando existe
uma atrito v que retarda a oscilagao e uma forga externa que a perturba, a equagao

de movimento é dada por
X(t) + 2y%(t) + wix(t) = f(t)/m |

com solugao no dominio de frequéncia: [w?+ 2iyw —w]x(w) = —f(w)/m . Considere
agora a analogia com o problema das transicoes eletronicas: os elétrons sao excitados
devido ao potencial externo peridédico, logo as transi¢coes também sao periédicas. Por
outro lado, a interacao com centros espalhadores diversos age como uma espécie de
atrito, retardando as excitagoes.

Assim, seguindo a idéia adotada por Anjos-loriatti [9], associamos uma coor-

denada generalizada
Vi

P — o)

a cada transigao i — j, e reescrevemos a eq. (3.7) como

R (W? = Wl )nm = Vil + > 2N;ihw;iCijmn i

i5,5>1
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= Z\[h%uﬂ — LUJQ-i)(Sij’mn — 2Njihc‘)jicij,mn] Tj; = V;;ff s (39)
]'Z;i Aij",,mn

onde definimos A;jn, como o tensor harmonico. Eq. 3.9 nos permite interpretar
as excitacoes eletronicas inter-subbandas como um conjunto infinito de excitagoes
harmonicas renormalizadas, amortecidas, acopladas e for¢adas! Explicamos:
Chamaremos de excitagao harmonica entre dois niveis (subbandas i e j) aquela
com energia fiw = hwj;. Porém o sistema eletronico interage, renormalizando fw.
Cada excitagao interage com todas as outras no plano zy, que tem infinitos val-
ores de k, implicando em um continuum de excitagoes acopladas coulombicamente,
como mostra a figura 3.1. O cardter de amortecimento fica evidente quando usamos

explicitamente w — w + iy na eq. 3.9, com v~ 0" e y* = 0.

ke ki

Figura 3.1: Continuum de excitacoes coletivas no plano k,k,. As excitagoes entre
mesmas subbandas sao igualmente acopladas coulombicamente. O amortecimento é
dado pelo fator v, e cardter de oscilador for¢ado é dado por V.

Novamente, os modos coletivos do sistema sao dados quando o potencial ex-
terno é arbitrariamente pequeno, implicando em det |A;j | = 0. Comparando as

defini¢oes dos tensores dielétrico e harmonico, temos a relagao:
20, 2 2
Nijmn = I (" — w;)€ij.mn -

Isto mostra que det |&;j,mn| = 0 € equivalente a det |A;jmn| = 0.
Escrevendo explicitamente os elementos de Ajj., para j > 4, n > m, € jmax =

Nmaz = P, temos a matriz de ordem p! x p!:
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A01,01 A01,02 T AOl,Op T AOI,(p—l)p
A02,01 A02,02
AOp,Ol AOp,Op
{Aij,mn} = : A12,12
Alnlp
A(pfl)p,Ol A(pfl)p,(pfl)p

Ao considerarmos o estado fundamental com apenas uma subbanda ocupada,
todos os elementos de matriz, com excecao daqueles no primeiro bloco p X p se
anulam, uma vez que Nj; serd nao nulo apenas para transicoes (0 — j), (0 — n).

Fatorando a matriz, temos

Aoior Mooz -+ Norop

A02,01 A02,02
{Aij,mn} = .

AOp,01 AOp,Op

Na literatura, frequentemente o acoplamento entre as excitagoes associadas
com diferentes transi¢oes inter-subbandas (i — j) # (m — n) é negligenciado,
j& que os elementos ndo diagonais sdo pequenos. Assim, det |A;jn,| = 0 implica
em elementos diagonais Agj g1 X Aggo2 X -+ X Agpop, = 0 e a transicao do estado

fundamental para j-ésima subbanda tem energia
(h&))Q = (hwj0)2 -+ 2Nj0hwj000j,0j . (310)

Um desenvolvimento além envolveria a diagonalizacao de {A;jun }-

3.4 O Modelo de Duas Subbandas

A fim de obtermos uma analise fisica transparente de resultados numéricos,
ou uma trabalhosa algebra matricial, vamos calcular os modos normais do sistema

eletronico quasi-2D dentro do modelo simples de duas subbandas, com o estado
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fundamental (¢ = 0) ocupado e o primeiro estado excitado (j = 1) desocupado.
A figura 3.2 ilustra o modelo. Considerando processos onde o momento lateral
transferido pela perturbagao externa seja q; — 0, nés garantimos que todas as

transicoes ao longo de kj sejam degeneradas em energia.”

Figura 3.2: Existem apenas duas subbandas no poco quantico, com niveis ¢y < €p
e € > €p. Somente transi¢oes inter-subbanda (b) sao possiveis, ja que transi¢oes
inter-subbanda (a) e transigoes intra-subbandas 0 — 0 (c), requerem um valor finito
de q;, que supomos ser desprezivel.

Os modos coletivos sao dados pelas raizes de det |A;j .| = 0, que neste caso
contém apenas o elemento Agi o1 = 0. Assim, o modo coletivo que representa as

excitacoes inter-subbandas 0 — 1 é

(hw)? = (Awig)? +\2N107:M10001,01/ . (3.11)

TV
A1

Como as excitagoes intra-subbandas sao nulas na nossa aproximagao, nao ex-
istem modos acoplados de excitagoes intra- e inter-subbandas. Quando a trans-
feréncia de momento lateral vai além da aproximacao de longos comprimentos de
onda, q; — 0, o acoplamento entre diferentes modos de excitagao se torna impor-
tante [39].

Chamaremos as excitagoes de energia hwj;, antes referidas como excitagoes

SExperimentalmente, isto é alcancado na configuracdo de retroespalhamento. Veja secdo 4.1
para mais detalhes.

"Para a nossa configuracao do poco quantico, a aproximacao de duas subbandas é razoavel para
N, <1 x 101 em ™2, Nessa situagao cerca de 84% das forgas de oscilador sao dadas pela transicao
0 — 1. A figura 5.1 mostra um caso para Ny = 6 x 101em=2.
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harmonicas, de excitacoes de particula independente, ou particula livre.® Sao as ex-
citagoes naturais de um sistema eletronico ideal que nao interage coulombicamente.
Parece intuitivo que essas excitagoes sempre serao renormalizadas pela interagao
Coulombiana. Um dos objetivos desse trabalho é mostrar que isso nem sempre
ocorre.

Na eq. 3.11, vemos que plasmons inter-subbanda (0 — 1) tem energia de
excitacao deslocada das excitacoes SPE devido ao termo Ag;,? que tem contribuicao
da interagao Coulombiana direta e indireta, esta iltima parametrizada pelo funcional
Uxc dentro da aproximacao de densidade local. Excitacoes dessa natureza serao

chamadas de excitacoes de densidade de carga.!? Para o modelo de duas subbandas,
A§PP = 2Nyohwio(aoron — B5G7F) -

A distingao se faz necessaria. Como veremos em detalhe na secao 4.1, de-
pendendo da polarizacao da luz espalhada em relagao a incidente, o espalhamento
ineldstico no regime de extrema ressonancia faz surgir um novo tipo de excitacao ele-
mentar: as excitacoes de densidade de spin.!! Nessas excitacoes, o sistema eletronico
oscila de forma que elétrons de spin up estejam completamente defasados dos de spin
down. Se o sistema eletronico nao for magnetizado a interagao Coulombiana direta
serd cancelada por nao existir uma flutuagao resultante de carga. Com isso, SDE

sao deslocadas das excitacoes SPE devido apenas a efeitos de correlagao e troca:
SDE SDE

Com um unico po¢o quantico na heteroestrutura e sistemas eletronicos nao
muito diluidos, os termos direto e indireto da interacao Coulombiana tem pesos
comparaveis. Neste caso também é valida a aproximacao B$PF = p5PF. Contudo o
comportamento desses funcionais para baixas densidades revelam algumas surpre-
sas quando analisamos os modos CDE e SDE em funcao da densidade eletronica
superficial Ny = N;;/A, como serd mostrado no capitulo 5.

A figura 3.3 ilustra esquematicamente o espectro dos modos CDE e SDE, que

serd desenvolvido numericamente para o espalhamento inelastico de luz.

8SPE, single-particle excitation.

9Também chamado de Campo de Depolarizacdo. Eo campo elétrico macroscépico associado
com as excitagoes inter-subbandas.

OCDE, charge-density excitation.

YSDE, spin-density excitation.
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Figura 3.3: Plasmons inter-subbandas tem duas componentes, dependendo da con-
figuracao de espalhamento: CDE e SDE.

3.5 Acoplamento Plasmon-LO Fonon

Como AlGaAs-GaAs é um semicondutor polar, espera-se que os efeitos do
acoplamento elétron-fonon sejam importantes. O fonon LO (Longitudinal ()tico)
interage com as cargas livres via interacao de Frohlich de longo alcance. Do ponto de
vista dos fonons, as oscilacoes dos fons sao acompanhadas por uma nuvem eletronica
que tenta blindar o campo de polarizacao criado pela rede. Do ponto de vista dos
elétrons, a interagao elétron-elétron inclui diagramas envolvendo interagoes mediadas
por fonons [35].

A flutuacao de carga induzida produz um campo elétrico macroscopico longi-
tudinal de forma que ha um acoplamento deste campo com os fonons longitudinais
Oticos. Para flutuacoes dentro do poco quantico, temos a fungao dielétrica do bulk

GaAs [40]:
11 wip—w4iyw

(W) € wiy—w?+ivppw
onde wro (wro) € a frequéncia do fénon LO (TO). O fator 7,, da o tempo de vida
dos fonons, e se rd negligenciado neste trabalho para que €(w), e consequentemente
a matriz Cjj,n, sejam reais.'? Entao a quantidade @jmn definida na eq. (3.5) se
torna

ijann (4, W) = Qijnn (0)(WTo — w?)/ (Wio — w?) -

Conforme eq. (3.10), ignorando por simplicidade o termo de correlagao e troca,

12Basicamente, o motivo para isso é que o método (numérico) que utilizamos para determinar
Zj;, como sera visto no préximo capitulo, se torna menos complicado com Cjj,mp real. Dessa forma,
a inclusao do acoplamento elétron-féonon na teoria é um efeito médio.
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a interagao faz surgir os modos acoplados de plasmon-LO fonon:

1

(o)l = 3 [(oro)? + (hogo)? + Bog) 5 ([(uoro)? + (huogo)? + B P

1/2
— A(Tojo)(r0)* — 480 (hwro)?)

A figura 3.4 ilustra esquematicamente o espectro dos modos CDE-LO-Fonons.
Existem dois tipos de regime [10, 35]:
(i) Acoplamento fraco, quando a energia do plasmon inter-subbanda é distante da
energia do fonon LO. O acoplamento renormaliza as energias dos modos coletivos
para um modo de quasi-plasma, CDEj,;, e um modo de quasi-fonon, CDEg, .
(ii) Acoplamento forte, quando os modos coletivos tem energias comparaveis, o
acoplamento faz surgir dois modos, CDEy, e CDEJ,, que nio podem mais ser

pensados como plasmas ou fonons.
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Figura 3.4: Comportamento qualitativo dos modos acoplados de plasmon-fonon no
regime de acoplamento fraco Fy < hwro e acoplamento forte Egy ~ Awpo .
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ESPALHAMENTO
INELASTICO DE LUZ

Os primeiros experimentos de espalhamento inelastico de luz por elétrons livres
foram realizados por Mooradian and Wright em 1966 [41], que estudaram o acopla-
mento plasmon-LO fonon em bulk GaAs tipo n. Em seguida, Mooradian também
observou excitacoes ressonantes, que naquele tempo foram interpretadas com ex-
citagoes de particula independente [42]. Com os dados experimentais, Hamilton e
McWhorter deduziram em seu trabalho tedrico que o espalhamento resultante de
particulas independentes, resultante da chamada flutuacao de densidade de spin,
podia ser observado em semicondutores tipo blenda de zinco numa geometria de-
polarizada de espalhamento, i.e., a polarizacoes da luz espalhada é perpendicular
a polarizacao da luz incidente. Espalhamento por plasmons, devido a flutuagao de
densidade de carga, ocorriam numa configuracao de polarizacao paralela entre a luz
incidente e espalhada [43].

O espalhamento Raman eletronico é fortemente dependente do efeito resso-
nante no gap 6tico do semicondutor. Em 1978, Burtein propos que o espalhamento
em regime de ressonancia seria sensivel o bastante para a observagao de excitagoes
elementares em sistemas eletronicos quasi-2D [44]. Isso coincidiu na época com o ad-
vento das heteroestruturas semicondutoras (ou pogos quanticos) de alta mobilidade
eletronica através das técnicas de epitaxia por feixe molecular e dopagem modulada
[6]. Em seguida, as primeiras observagoes de excitagdes inter-subbandas em sistemas
quasi-2D foram reportadas por Pinczuk [45] e Abstreiter [46].

Na década seguinte, foi comumente aceito que as excitagoes observadas se di-

vidiam em: excitagoes de densidade de spin (SDE), observada em espectro depolari-

34
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zado, e que foram interpretadas como excitagoes de particula independente porque
acreditava-se que os efeitos de correlagao e troca eram pequenos; e excitagoes de den-
sidade de carga (CDE), observadas em espectros polarizados, e com maior energia
devido aos efeitos de interagao Coulombiana direto. Porém, em 1989, Pinczuk et al.
observaram além de excitagoes SDE e CDE, excitagoes com energias entre as duas
anteriores e que podiam ser observadas em ambas configuragoes de polarizagao [47],
veja figura 4.1. Estas excitacoes mostravam aspectos de particulas independentes e
entao SDEs, assim como CDEs, foram consideradas excitagoes coletivas do gas de
elétrons e as excitacoes que nao apresentavam regras de selecao foram interpretadas

como excitagoes de particula independente (SPE).

GaAs-(Alg 36a07)As . r SDE | | CDE |
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Figura 4.1: Espectro do espalhamento inelastico de luz das excitagoes inter-
subbandas para o sistema eletronico quasi-2D confinado no pogo quantico de
AlGaAs-GaAs. Note que SPE apresenta uma acentuada dependéncia com a mo-
mento kH‘

’

E interessante notar que excitagoes SPE, além de CDE e SDE, surgem em
pogos, fios, e pontos quanticos, além de bulk n-GaAs [47, 48, 49]. Isto constituiu
um quebra-cabecga por mais de 25 anos. Experimentalmente o regime de ressonancia
extrema ¢ uma condicao necessaria para o surgimento das excitagoes SPE. Tal in-
terpretagao foi confirmada teoricamente por Das Sarma and Wang em sistemas 2D
and 1D por um método RPA ressonante.!

Em 2001, Anjos e loriatti [9] obtiveram pela primeira vez um cdlculo de es-

palhamento Raman eletronico em uma superrede -dopada em situagoes de extrema

'Random-Phase Approximation.
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ressonancia para os mecanismos CDE e SDE. O resultado mostrou que nesse regime
¢ possivel coexistir excitacoes de carater coletivo e de particula independente. Sendo
o regime de espalhamento em ressonancia proxima deduzido como um caso particu-
lar. Como veremos neste capitulo, a formulacao por eles desenvolvida para o calculo
da segao de choque se reduz a inversao de matrizes.

Dessa forma, vamos mostrar que o surgimento das excitagoes com energias de

particula independente estao relacionadas com trés fatores:

regime de extrema ressonancia,
existéncia de excitacoes inter-subbandas degeneradas,

interagoes degeneradas entres os pares de excitagoes.

Além disso, veremos que a fisica que governa este problema é similar aquela

que descreve a formacao do estado supercondutor na teoria BCS de metais normais.

4.1 Mecanismos e Regras de Selecao

Ao interagir com a matéria os fétons podem criar ou destruir uma excitacao
elementar de energia hw e momentum q. Para o pogo quantico, a invariancia transla-

cional s6 é valida dentro do plano do poco. Da conservagao de energia e momentum
wr =wr Tw, k; =kr+*q,

onde o subscrito I(F) se refere a radiac@o incidente (espalhada) e o sinal +(—) define
o processo Stokes (anti-Stokes), em que ocorre um ganho (perda) de energia pelo
sistema. A figura 4.2 ilustra o espectro Raman para uma tinica excitagao elementar.
A baixas temperaturas somente o processo Stokes tem probabilidade significante, j&
que o sistema esta no estado fundamental e nao pode fornecer energia para os fétons.
Note que hd uma componente muito forte para o espalhamento eldstico (Rayleigh)
com energia hwy.

A figura 4.3 mostra a geometria de retroespalhamento que é tipicamente usada
na investigagao das transicoes eletronicas [50]. Nessa configuragao, a luz se propaga
dentro da amostra quase paralelamente a direcao de crescimento. Assumiremos o
caso limite em que os angulos de incidéncia e espalhamento coincidem com a normal,

0+ ¢ = 0, o que é plausivel ja que o indice de refragdo do GaAs ¢é alto (n ~ 3,6)
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~

o, K,

Anti-Stokes

Figura 4.2: Exemplo de espectro Raman, ilustrando processo Stokes e anti-Stokes.

na regiao do espectro visivel. Isto implica a nao transferéncia de momento lateral e
portanto apenas excitacoes inter-subbandas sao permitidas.

Para pequenas transferéncias de energia, hwrp =~ hwy, e também kp ~ k; =~
(2w /A1)n z. O vetor de onda transferido paralelo ao plano do pogo é dado por

1

g = 2(27/Ar)sind ~ 10*cm™! até um mdximo de ~ 2 x 10°cm~'. O momento

transferido na dire¢ao normal é ¢, ~ 2(27/A;)n, e na regiao do espectro visivel tem

valores entre 5 — 7 x 10° em™!.

INCIDENT

NORMAL
~

¢

SCATTERED

Figura 4.3: Geometria de retroespalhamento.

A quantidade chave para o espalhamento Raman é a secao de choque diferen-
cial 9%0/0Q0w. Para a regiao Stokes do espectro e para um angulo de espalhamento
fixo, ela é determinada como a taxa de remocao da energia do laser incidente como

resultado do espalhamento num elemento de angulo sélido 02 com frequéncia entre
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w e w~+ Jw, divido 0020w vezes a intensidade do raio incidente.

A expressao explicita da se¢gdo de choque depende em detalhe da estrutura
de banda do semicondutor e da polarizagao da radiagao incidente (&;) e espalhada
(és). Analisaremos o impacto da orientacao relativa dessas polarizagoes. Aplicamos
aqui o resultado de Hamilton e McWhorter [43], védlido para semicondutores I1I-V
tipo n.

Devido a interacao spin-érbita, a banda de valéncia do GaAs se divide em
banda de buraco leve, buraco pesado e split-off (spin-6rbita). As duas primeiras
ainda sao degeneradas no ponto I', o que pode ocasionar um espalhamento de terceira
ordem [51, 52]. Evitaremos este problema considerando o espalhamento ressonante
entre a banda de split-off e a banda de conducao, garantindo o processo de segunda
ordem com a banda de split-off como estado intermediario.

Para a banda de conducao os estados de spin sao representados por funcoes de
onda de Bloch de orbital tipo s. Na banda de split-off esses estados sao oriundos de
orbital tipo p. Usando estas funcoes, é possivel demonstrar que a secao de choque

de espalhamento é multiplicada pelo termo
(é] . és)éoa’oﬁ + Z(é] X és) . <0'a|?|0'g> s (41)

onde & = (0,,0,,0.) sdo as matrizes de Pauli; |04) e |03) sdo estados de spin da
banda de conducao.?

Isto nos diz que o espalhamento de luz por flutuacoes da densidade eletronica
se divide em duas componentes. O primeiro termo é simétrico com a polarizacao da
luz incidente e espalhada, e esta relacionado com a flutuacao da densidade de carga.
O segundo termo é antissimétrico com €; e €g, e esta relacionado com mudangas nos
graus de liberdade do spin, dando origem ao espalhamento por flutuacao da densi-
dade de spin e transicoes spin-flip. Estes dois tultimos fenomenos sao equivalentes
na auséncia de um campo magnético externo. Dizemos entao que SDE sao ativos
no espectro depolarizado e CDE, no espectro polarizado.

CDE e SDE sao oscilacoes coletivas do plasma quasi-2D na heteroestrutura.
CDE (ou plasmon) é uma oscilagdo macroscépica da densidade de carga, que é in-

duzida por uma perturbacao externa, como o campo eletromagnético da luz. Nas

2Comentaremos sobre essa demonstragdo mais adiante. Veja mais detalhes em Schuller [53],
secao 4.2.3, que demonstra a eq. 4.1 para o regime de ressonancia préoxima.
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excitagoes inter-subbanda o gas eletronico oscila entre as duas interfaces do poco
quantico. A figura 4.4 mostra, esquematicamente, a oscilacao dos elétrons no mo-
delo macroscopico. Microscopicamente, as excitagoes consistem de transicoes inter-
subbandas acopladas por interacao Coulombiana. Devido ao termo direto da in-

teracao, a energia CDE é deslocada para o azul com respeito a energia SPE.

(a) Macroscopic Picture: (b) Microscopic Picture:

DE:

40606049
i 4 EL &3 F 4

All electrons are oscillating in phase.

e
I

|O

CDE consist of “nonspinflip” single-
particle transitions, coupled by
Coulomb interaction.

AR AR

) . ) s SDE consist of “nonspinflip” and
Electrons with opposite spin are oscillating “spinflip” single-particle transitions,

with phase shift of z. coupled by Coulomb interaction.

Figura 4.4: Modelo esquematico para as excitagoes coletivas inter-subbandas.
Figura tirada da ref. [53].

Em excitacao SDE, ao contrario, elétrons com diferentes spins estao oscilando
com diferenga de fase m. Assim, o centro de massa do gés de elétrons nao oscila e nao
induz perturbacoes no sistema. SDE sao afetadas apenas por efeitos de correlacao e
troca, que ¢é atrativo para elétrons. Portanto, a energia da excitacao SDE ¢ deslocada
para o vermelho com respeito a excitagao SPE [54].

O célculos que serao realizados, considerarao a configuracao de espectro po-
larizado: é; = &, e és = €&,, tal que (4.1) seja igual a 1. Um raciocinio idéntico
segue para o caso do espectro depolarizado, lembrando neste caso qualquer efeito de

interagao Coulombiana direta deve ser ignorado.
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4.2 Formalismo Basico

Em geral, o espalhamento inelastico de luz por excitacoes eletronicas em es-
truturas semicondutoras pode ser observado sob condigoes ressonantes especificas
interbanda. Isto significa que os estados da banda de valéncia estao envolvidos
no processo de espalhamento como estados intermediarios. Ainda, é verificado que
excitacoes de particula independente aparecem apenas em condigoes de extrema res-
sonancia. Contudo, a maior parte do trabalho tedérico sobre a resposta dinamica do
sistema quasi-2D é feita em condigoes de nao ressonancia, negligenciando a estrutura
da banda de valéncia.?

Vamos calcular a secao de choque para o espalhamento eletronico considerando
o regime de ressonancia interbanda, i.e., as transicoes ocorrem entre a banda de
valéncia e conducao, com a energia do laser incidente ressonante com o gap o6tico.
9, 1]

O acoplamento do campo eletromagnético com o sistema eletronico resulta em
um momento adicional p — p + eA /¢ no Hamiltoniano nao perturbado calculado

no capitulo 2. Trés termos adicionais, tratados como perturbacoes, surgem:*

H = 2:;162 ZAQ(H) + ﬁ Z [pi . A(I‘Z) —+ A(rz) . pi] , (42)

i
onde p; é o momento do i-ésimo elétron e A(r;) é a soma do potencial vetor para
radiacao incidente e espalhada no ponto r;. A interacao elétron-fonon serd tratada
dentro da funcao dielétrica.

Em 1% ordem em teoria de perturbacdo, o termo A? estd relacionado com
excitagoes intrabanda, ou seja, transicoes entre uma mesma subbanda. Em 2% or-
dem, o termo pA se relaciona com excitagoes intrabanda e inter-subbanda (entre as
subbandas).

Quanticamente, o espalhamento ineldstico de luz estimula uma transi¢ao de
um féton do estado (wy, ks, &) - com frequéncia, momentum e polarizagao inci-
dente - para o estado pds espalhamento (wp, kr, €r); enquanto o sistema de muitas

particulas vai do estado inicial |I) para o estado final |F"). Aplicando a teoria de per-

3Veja também, por exemplo, [55]; [43]; [53]; [56] segao 4.1; [40] segao 2.3.
4Para uma revisio sobre interacdo da radiacdo com a matéria,veja, por exemplo, Sakurai:
Advanced Quantum Mechanics, cap2.
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turbagao dependente do tempo (Regra de Ouro de Fermi) e usando a perturbagao,

por exemplo, como a descrita pela eq. (4.2), a secdo de choque diferencial para
T =0 K serd dada por [43]

820' Wr

Sw),  Sw) =Y |Mp*6(Ep — E; — hw) (4.3)

Q0w Wy

onde S(w) é chamado fator de estrutura dinamico. Mp; é o elemento de matriz
do operador efetivo de espalhamento da luz, que descreve a transigao do estado de
muitos corpos |I) com energia E; para o estado |F) com energia Er. Antes de
apresentarmos a expressao para M, precisamos lidar com o problema dos estados
de muitos corpos, cuja solu¢ao nao sabemos.

No apéndice B mostramos que o fator de estrutura dinamico pode ser escrito
como a transformada de Fourier de uma funcao de correlacao

S(w) L / dt " (MT(t)M(0)), | (4.4)

:27'('

com M (t) sendo o operador de espalhamento escrito na representacao de Heisenberg.
Ainda no apéndice B, derivamos o teorema da flutuacao-dissipacao, que relaciona a

funcao de correlagao a parte imaginaria de uma funcao resposta,

S(w) = . (MT(0)) - (4.5)

T
A solugao para o problema de espalhamento inelastico é remetido a determinacao
da média de M sobre o estado fundamental do sistema de muitos corpos, que pode

ser descrito em termos de funcées de onda de um corpo, i.e., |n, ky, o).

Potencial Externo

O mecanismo de espalhamento em um gas de elétrons livres é relacionado com
o acoplamento da luz com o operador de densidade eletronica, Ny = >, CL +qCk
Para o caso de elétrons em um semicondutor, precisamos generalizar o mecanismo
de acoplamento para descrever o espalhamento de luz devido a transicao eletronica
la) — |B). O operador de densidade generalizado, ou operador efetivo de espal-

hamento, é dado por
M= "Vt che, (4.6)
af
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onde V£*" é um elemento de matriz com denominador ressonante que dé a amplitude
de espalhamento, descrita no trabalho de Anjos [9] como vz,. Quando explicitamos
os indices de spin na ultima equacao, o operador de flutuagao de densidade cgca fica
C%Con + cL 1Cq) Sendo que o sinal + (—) se refere a flutuacao de densidade de carga
(spin).

Considerando apenas o termo ressonante da transi¢ao interbanda [55], temos

izt = Ly~ Ulp Al (hlp- Arle) W
m = Eres — hwrp + iy

onde v é um fator de amortecimento fenomenoldgico; |a) e |5) s@o fungoes envelope
da banda de condugao calculadas de forma autoconsistente no capitulo 2; |h) =
} 7, kh, o’ > sao estados intermediarios de buraco na banda de valéncia. Como estamos
considerando apenas transigoes verticais, o somatorio sobre o indice kh se reduzira
a uma delta 51‘1\ k> com k| na banda de condugao. Os estados de spin sao aqueles
descritos pelo modelo de Kane.

Como indicado na figura 4.5, E,.s = E¢ + €3 + €,. Dependendo da energia de
excitacao da radiagao incidente, temos os seguintes regimes de ressonancia:

Ressonancia Prozima: a energia do laser é tal que Eg — hwr > €3 + €5, de
modo que E,.s >~ Eq. De fato, a teoria de espalhamento Raman fica enormemente
simplificada nesse regime, ja que os detalhes da estrutura dos niveis de energia
sao desprezados, permitindo que se use completeza para eliminar os estados inter-
medidrios da banda de valéncia. Porém, esta aproximacao implica que a conservagao
de momentum entre os fotons incidentes e espalhados, e as excitacoes com base na
estrutura de bandas nao seja considerada de forma detalhada.

Ressonancia Extrema: a energia da luz incidente coincide com a energia do
gap da banda split-off mais os estados da banda de valéncia e condugao envolvidos
na transicao. A dependéncia da estrutura de banda com k deve ser considerada.
Isto foi experimentalmente reconhecido por Pinczuk et al. [57] em bulk n-GaAs,
e teoricamente explicado por Klein [56]. A expressao para E,.; considerando a
estrutura detalhada dos niveis de energia toma a forma
h2k?

2u

Eves = Eg +¢j(k) + ¢ (K)=Eqg+¢€ +ey + (4.8)

Note que assumimos dj . A massa reduzida p entre os elétrons na banda de

condugao e os buracos na banda de valéncia é dado por: p* ' =m* ! +m’ L.
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Na figura 4.5 também ilustramos as transicoes virtuais descritas pelos elemen-
tos de matriz contidos na eq. (4.7). A radiagdo penetra no semicondutor e excita um
elétron da banda de valéncia para banda de condugao, para um estado desocupado
acima do nivel de Fermi (passo 1). Um elétron abaixo do nivel de Fermi sente o
buraco deixado pelo elétron excitado e emite um féton para recombinar-se com o
buraco na banda de valéncia (passo 2).

Esses dois processos sao virtuais, eles nao conservam energia, pois sao estados
intermediarios em teoria de perturbacao. O processo real, o que realmente podemos

medir e que conserva energia, é a excitacao direta na banda de conducao de um

estado ocupado |o) = |1, k|, 0a> para um estado desocupado |) = }j,ku +q, 05>.

El banda de conducéo
banda de valéncia

(spin orbita)

Figura 4.5: Bandas e sub-bandas de energia do pogo quantico no espago real (es-

querda) e reciproco (direita). O estado |h) tem dispersao e, = € + 5;’“2 e o estado
18), €5 = € + gif? , com k = k| Também é mostrado uma excitacao inter-banda

descrita pelo elemento de matriz da eq. (4.7).

Vamos analisar a eq. (4.7) considerando uma geometria de retroespalhamento,
z(x,x)Z, ou seja, o laser incide perpendicularmente no material (i.e, sentido z) com
polarizacao &, e é retroespalhado na direcao —z com polarizacao também &,. Como
estamos interessados somente em excitagoes inter-subbanda, assumiremos que o mo-

mento transferido pela luz estd ao longo do eixo z, com |k;| = |kr| = ¢./2. Dessa
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forma,

iky-r iqz2/2
)

P-Ar=p-&.e" =pe

—ikp-r 1q22/2

pAAF:péac6 = Dz€

Como visto no capitulo 2, os estados da banda de conducao e valéncia podem
ser descritos, dentro da aproximacao de massa efetiva, como fungoes de onda de um
corpo (r|n) = etk ( Ju®(r) , onde u é o spinor (funcdo de Bloch) da banda
de valéncia (v) ou conducdo (c). Uma vez que p, atua somente sobre u®(r), os

elementos de matriz na eq. (4.7) ficam reduzidos aos estados de fungao envelope,

(Blp - Aslh) (hlp - Arla) = 0w iloslpa|o’) (o' |psloa) (ile’=*/2]5") (5'le"=*/21i)

Podemos fazer esta iltima passagem de forma mais clara, explicitando (o|p,|o’):

(ST [pafu’)) = 7<5T pe| (X —iY) T =2 ) = 7<5T |pe| X 1)
(S [pafu’t) = \7<5pr|(X+ZY)¢+ZT> T(Silpx!XU
(71 lpelut) = 0
(SIlpelud) = 0

Definimos (o|p,|0’) v3 = (S|p;|X) = P., como o elemento de matriz de mo-
mentum interbanda. Fica explicito também que (os|p.|0’)(0’|ps|oa) é nao nulo
apenas se 0, = 0g, i.e., no mecanismo de flutuacao de densidade de carga, que se

configura no espectro polarizado, nao ocorre mudanca do estado de spin.”

SE possivel agora demonstrar a eq. (4.1) seguindo a seguinte linha de raciocinio,

vt~ Ly~ Gl AdR) Olp- Arlo
@ m

h Eres - hw[ + Z.’Y

(Z (os|plo’) (o'Iploa) ér - ér

o’

(e}

1 <jk,|eik1'r|j/k/> <j/k.l|e—ikp~r‘,l'k>6
E jZk,:’ E’res - h(UL + Z’y Ko

_ ((éI . éF)(Soa,Uﬂ +i(é; x ép) - <aa|7\0ﬂ>)% Z

3

<j|eik"r‘j/> <j/‘e—ikF'r|Z’>
Eres - hWL + Yy .

Um célculo mais detalhado, embora menos geral, é feito por Schuller [53], secao 4.2.3. A cons-
tante P2 /3m nao é incluida nas simulagoes.
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Assim, o potencial externo eq. (4.7), na configuracao de retroespalhamento e

no regime de ressonancia extrema, toma a forma

P2 S| iq2z/2] 5t /| iq22/2|;
Vit (k) = Z Sl S A il (4.9)
I 3m Eg + € + €y + 2k /2p7 — hwr + iy

Funcao Resposta

Voltemos nossa atengao agora para a eq. (4.5). A fungao resposta em ¢ =0 é
dada por
M’[ _ vext vext * fOé — fﬁ V. 4.10
(MT)y =Y IVEMT (ches)o = Y VaTT —=—Via (4.10)
€a — €3+ Iw
af af
onde usamos a componente de Fourier da eq. (A.4). Explicitando-se os indices
quanticos da heteroestrutura (i,k = k|, o), e procedendo de forma analoga & segao
3.2, a equacao anterior fica

(MT), = lim Z[Vﬁ“(k)]*Ei(lg(‘i);(lfﬁ‘q) D Vdscsatie

= Xy o9~ BV
- .Z,%Zwk)—fj(k)][‘/}i-”(k)]*- (4.11)

Agora o somatério (integral) sobre k é mais elaborado, pois V™ (k), eq. (4.9),
também é funcao de k. Sera 1til definir uma média estatistica sobre esses estados

para uma funcao genérica Fj;(k), tal que
Fji = Z fik) = f(0)Fji(k) - Ny = [fik) = (k)]
k,o

A eq. (4.11) por ser reescrita como

2Mw;iN;i Vi ey T
(M=) @t =y i = > 2N VT (4.12)
i, 7>1 Je i, 7>1

onde foi usado a coordenada generalizada z;; = [h*(w? — w?;)]~'Vj;, introduzida na

secao 3.3.
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A expressao anterior dé as excitagoes coletivas do sistema eletronico em res-
posta a perturbacao externa. Porém, experimentalmente ¢é verificado que excitacoes
SPE surgem no regime de extrema ressonancia e desaparecem fora dele. A fim de
reproduzir essas excitagoes, Anjos e loriatti [9] adicionaram o termo V§** — @ ao
potencial total. Note que V;C”ft, eq. 4.9, depende em detalhe da estrutura eletronica,
mas no regime de ressonancia proxima independe de k|, assim Ve“/’t Vert Fazendo

Vo — Vil — Vit + Vs, na eq. 4.10, surgem dois termos adicionais:

20w Ny ——
Vea:t Vext_ Jr=Je emt 2 4.13
Z €a — €5+ hw[ F U%; h?(w? — wfl)| I (4.13)
¢ o
ex ex wz 1 exr T
Z€_€B+m[vat_—zh ! J)vﬂt[v T (414)
@ ij, j>i

Dessa forma,

2
VP -1V

P2 (w? — %21)

(M), = > 2hw;Ny;

ij, J>1

+ Vi | - (4.15)

Analisando a eq. (4.15), podemos ver que o primeiro termo tem pélos nas
frequéncias das transicoes nao acopladas, entao representa a contribuicao das ex-
citacoes de particulas independentes. O segundo termo, tendo poélos nas autofrequéncias
do sistema acoplado, representa a resposta coletiva do gas de elétrons.

Note que o numerador do termo de particula independente é claramente ex-

pressado como uma variancia,

2
| Vﬁxt |2 _ | ‘/;eixt — <| Vﬁxt | Vext |>

Esta variancia sera diferente de zero somente no regime de extrema ressonancia,
onde k| fornecerd contribuicoes diferentes para W e V. Portanto a ocorréncia
de SPE pode ser interpretada como o resultado de um desvio do valor médio do
potencial externo.

Em condigoes de ressonancia préxima, por outro lado, todos os denominadores
de energia de Vﬁxt(ku) sao substituidos por uma média, que é consequéncia da
eliminacao dos estados intermediarios na banda de valéncia através de completeza

[58]. Assim, a dependéncia do potencial externo em kj é perdida, cancelado o termo
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de particula independente. Este resultado mostra consistentemente que no regime
de ressonancia préxima somente excitagoes coletivas estao presentes.

Como explicado na se¢ao 3.3, a coordenada generalizada xj ¢ determinada
resolvendo-se a equacao matricial 3.9,

Z [hZ(WZ — w2i>(5ij7mn — 2Njih(‘ujicij,mn:| iCjZ' = Vext

J nm
ij
j>i

que pode ser reescrita como

Z [(hw)zéij’mn — Uijmn(w) + Zrﬂhw&%mn} .CL’ji = Vne;ff y (416)

j>i

onde explicitamos a parte imaginaria da frequéncia,
R (w +iv)? = (hw)? + 2ikPwy — (hy)? ~ (hw)? + iThw |

e I' = 2hy; 4 — 0. Para representar melhor uma situacao real, vamos associar
a cada transi¢ao ¢ — j um amortecimento caracteristico I';; = 2hy;;. Além disso
definimos

Usjimn(W) = 2N Cijmn (W) + (70;3)?)85.0mm - (4.17)

Lembre que a dependéncia em w de Ujj ,, vem da funcao dielétrica e(w), eq. (3.5).
Contudo uma consideragao fundamental neste trabalho é que £(w) seja real, i.e.,
ignorando o termo imaginério da fungao dielétrica estamos desconsiderando o tempo
de vida dos fonons.

Por simplicidade, vamos colocar eq. (4.16) em sua forma matricial
[U — (hw)’I — ihwT] - x = =V | (4.18)

sendo I a matriz identidade. De forma a obter as partes real e imaginaria de x, mul-
tiplicamos a equagdo anterior por [U — (hw)2I — ihiwI]". Como U e I' sdo matrizes
reais e simétricas, e além disso X = xp +ix; e V' = V&' 4 iV com o ndice
R (I) denotando a parte real (imagindria) dos vetores x e V', obtemos o seguinte

sistema

[(U = (hw)™1)* + (hT)’] - xp = — (U = (Aw)’T) - V' + hwl - V5
(U~ (hw)’1)? + (hT)?] - x; = — (U — (hw)?T) - V& — D - Vo
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Estas equacgoes podem ser resolvidas usando decomposicao LU seguida de

backsubstitution para cada frequéncia w.® Achada a solucao para x, e expressoes

explicitas para o potencial externo em [ V5™ | e | V5 |2, podemos determinar a

fungao resposta (e entao a segao de choque) para cada frequéncia w.”

Equacoes similares podem ser obtidas para flutuacoes de densidade de spin.
CDE
]

nas expressoes previamente definidas para a matriz de acoplamento

Para isso, basta retirar o termo de Hartree o, e substituir o potencial pelo

SDE
ij
Coulombiano Cj;j -

termo

4.3 Excitacoes Eletronicas no Formalismo BCS

H& duas formas de se entender fisicamente porque a eq. (4.15) possui modos
coletivos e de single-particle. Anjos e Ioriatti [9], fizeram uma analogia das excitagoes
inter-subbandas no espalhamento Raman Ressonante com um sistema de osciladores
acoplados, for¢ados e amortecidos (se¢ao 3.3).

Por outro lado, usando o conceito de liquido de Fermi é possivel demostrar
que essas excitagoes sao como pares de Cooper da teoria BCS, que explica o estado
supercondutor normal [11, 59]. Em outras palavras, o fenémeno de espalhamento
ineldstico de luz, o fenémeno de osciladores classicos acoplados [60], e o estado super-
condutor normal sao descritos basicamente com o mesmo formalismo. Formalismo

esse que ilustramos a seguir.

Considere um sistema degenerado de N elétrons nao-interagentes com energia
er, de modo que e(kp) = cte representa uma superficie equipotencial esférica no
espago reciproco (esfera de Fermi). Neste caso, o estado quantico é dado pelo deter-
minante de Slater, que é descrito em termos de N estados de particula independente,

e o Hamiltoniano tem autoenergias representado pela matriz diagonal

€r )

€r
{EF}diag =

0 (S5

6Ref. [33], cap. 2.
"No apéndice C desenvolvemos uma expressao analitica para o termo | Vﬁ” | enquanto que para

| V578 |? utilizamos integracao numérica.
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Agora considere que os elétrons interajam fracamente entre si de forma que a
interacao seja igual para todos os pares. Diz-se que o acoplamento C;; entre quais-
quer i-ésimo e j-ésimo elétron no sistema é degenerado. Considere que o acopla-
mento seja atrativo, tal que C;; = —V/(1 — d;;). Ao diagonalizarmos a expressao

{€r}aiag +{Ci;}, teremos as energias renormalizadas pelas interagoes. Assim,

A—ep VooV

% A—€p
det | {ep}aiag + {Cij} — M0jj| = —det | 5 =0,

V A

—€
F NN

Para uma matriz de ordem 1 ou 2 a solucgao é trivial. Para N > 3 podemos obter
A=er)VH(N=D)V¥ =N A—=ep)V¥ = A= (ep—(N=1)V)][A=(ep+ V)] ' =0.

O lado direito da ultima equacao é obtido por inducao matematica, e também se
verifica que abrange o caso para N < 2. Vemos que existem (N —1) modos (estados)
normais com energia er + V' e um estado condensado com energia e — (N — 1)V.

Assim, as interagoes renormalizam o sistema de modo que

er —V o =V er—(N-1)V 0 - 0
-V €Er NxN 0 €F+V NxN

Agora vamos aplicar esse resultado para as excitacoes inter-subbandas. Na
figura 4.6, identificamos o oscilador (i — j) como uma excitacao entre os estados
nao-interagentes na banda de condugao. Além de ser amortecido por centros es-
palhadores, tal oscilador ainda é acoplado com outras excitagoes (i) por interagao
Coulombiana direta e efeito de correlagao e troca para o caso CDE, (ii) e apenas
por efeitos de correlacao e troca para o caso SDE.

Como ¢ = 0, os processos inter-subbandas tem transicoes degeneradas £ ao
longo de k| que igualmente acopladas por Cjjmn, eq. (3.5). Portanto, temos de re-
solver uma equacgao secular de um sistema de N osciladores cujo determinante tem
elementos diagonais degenerados (E) e elementos nao-diagonais igualmente acopla-

dos (O). E importante frisar que a renormalizacao das excitagoes coletivas sao
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energy

kli

Figura 4.6: Correspondéncia entre o espalhamento Raman ressonante e a formagao
do estado supercondutor na teoria BCS.

independente da drea: da eq. (3.5), C' ~ 1/A; e daeq. (C.2), N ~ A. Portanto, as
excitacoes coletivas, que dependem do produto NC, sao finitas. Enquanto isso, nas
excitagoes de single-particle teremos £ + C — FE, i.e., SPE praticamente nao sao
renormalizados. O ponto crucial é que a renormalizacao de SPE s é revelada no
regime de extrema ressonancia, condicao na qual SPE terd uma forca de oscilador
nao negligenciavel.

Assim, os N modos normais serao sempre do tipo: (N —1) modos degenerados
com energia nao-renormalizada proporcional ao acoplamento entre os osciladores, o
que caracteriza sua natureza como SPE; um modo com energia renormalizada por
uma quantidade macroscopica, caracterizando uma excitacao coletiva. De acordo
com as regras de selecao o modo coletivo terd um deslocamento de energia para o
azul (CDE) ou para o vermelho (SDE) em comparacao com a energia da excitacao
SPE nao-renormalizada.

Para o estado supercondutor a interacao elétron-fonon na superficie de Fermi
do metal é responsavel por um acoplamento degenerado entre dois pares de elétrons
(pares de Cooper). O potencial BCS é exatamente correspondente ao mecanismo
SDE, i.e., atrativo. Para CDE o comportamento é repulsivo. Em ambos os casos,

a diagonalizacao da matriz de acoplamento resulta em N estados renormalizados
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tal que: um estado corresponde a excitagao coletiva coerente de carga/spin, ou,
seguindo nossa analogia, corresponde ao estado supercondutor; os restantes (N — 1)
estado sao SPE, ou os estados normais do metal.

Finalmente, a necessidade das duas condigoes acima ¢é claramente vista nos
resultados de Steinebach et al. [61] em pontos quanticos, onde desvios dos valores
de SPE foram encontrados. Isto é natural, ja que em pontos quanticos temos quebra

das condicoes acima estabelecidas, i.e., os pares de transicoes nao sao degenerados.
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Forcas de Oscilador

A Regra de Soma (ver Apéndice CC) constitui um teste importante ao qual os

autoestados e autoener

obedecer. Ela é um poderoso vinculo entre resultados tedricos e experimentais.
Na figura 5.1 temos as forcas de osciladores das transicoes possiveis do estado

fundamental para os estados excitados dentro do pogo quantico. Excitacoes para o

gias de um sistema quantico sujeito a uma perturbagao devem

continuo tem forcas de oscilador despreziveis.

300
250 —
200 —
150 —

100 ~

o
o
1

energy {meV)
o
1

&
3
1

Ns=6.0x10"cm’

Figura 5.1: Forca de oscilador para transicoes dentro do pogo quantico para Ns =
somente o estado fundamental é ocupado. Para Ns < 3 X
10'em ™2 a soma das forcas de oscilador dentro do poco atinge 0,99.

6 x 10''em =2 quando
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Colapso do termo de Hartree

A figura 5.2(a) mostra os espectros de excitagoes coletivas polarizado e de-
polarizado referente a transicao 01. Os deslocamentos em relacao ao pico SPE sao
uma medida da intensidade da interacao Coulombiana: SDE sao deslocados para
energias menores que SPE devido a corregao de vértice devido a efeitos de exchange
(Vxc shift) e CDE s@o deslocadas para energias maiores que SPE devido ao termo
de Hartree. Em 5.2(b) temos as energias dos modos coletivos e de single-particle em

funcao da densidade eletronica bidimensional, Ng.

........ SPE
— SDE 65
- = CDE
depolarization shift
<60
(0]
S
=
=
< 55
o A CDEO1
[0] ® SDE 01
< 0 SPE 02
O 30
a A CDE 02
O SDE 02
e
25 - "
i - laser = 1930 meV
T o = 1 20 T T T T
35 40 0 1 2 3 4 5 W, 7
- | Stokes shift (meV/) Ns (10" cm™)

Ve shift

Figura 5.2: (a)Espectros Raman com os dois modos possiveis de polarizac¢ao da luz:
polarizado e depolarizado. Em extrema ressonancia, o pico de particula indepen-
dente aparece nos dois espectros. (b) Energias das excitagoes CDE, SDE, e SPE em
funcao de Ng envolvendo transicoes 01 e 02, ignorando o acoplamento plasmon-LO
fonon.

Uma anélise mais detalhada dos espectro para as transicao 01 e 02 é mostrada
na figura 5.3. Em termos gerais, quando a densidade aumenta temos um aumento na
energia de todos os conjuntos de excitacoes. Por outro lado, para densidades baixas a
contribuigao de Hartree (interagao Coulombiana direta) é pequena devido ao niimero
reduzido de elétrons envolvidos no processo. Como resultado, um cruzamento entre
CDUFEy e SPEqy; deveria ocorrer a uma densidade critica. Isto é chamado de colapso
do termo de Hartree. A densidade critica obtida por nés foi Ne = 0.47 x 10 em =2,
que estd em excelente acordo com o resultado experimental de Ernst et al. [2],

c=0. em™2, em um uanti m 0s mesm rametros.
Nc=10.4 x 10"em=2, e 0¢o quantico com 0s mesmos parametros
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2 que é maior

Para o conjunto 02 o cruzamento ocorre em N¢ = 2.5 x 10" em™
que a densidade anterior. A razdo é que a sobreposicao de funcao de onda das
subbandas é pequena para o conjunto 02. Isto implica numa flutuagao de densidade
de carga menor, que por sua vez implica em um interagao Coulombiana menor. H&
ainda um inesperado cruzamento adicional entre CDFEgyp e SPFEy que ocorre em

Nc=0.15 x 101 em—2.

354 64 o

62
S0+ laser = 1930 meV 3
g E
= & 60
E —E 60
ey
[2]
0 25 /’/. é
< [¢] CDE 02
% ol 2 SPE 02
- i " SDE 02
e crossing between CDE and SPE %
Emstetal. :0.4x10" cm® - laser = 1930 meV
20+ T T T T T T T 56 T T T T T T T
0 047 1 2 3 4 5 6 7 0 1 2 3 4 5 6 7
Ns (10" cm?®) Ns (10" cm?®)

Figura 5.3: Transigoes do estado fundamental para o (a) primeiro e (b) segundo
estado excitado, ignorando o acoplamento plasmon-LO fonon.

Para entender este comportamento entre CDE e SDE, observe os funcionais
de correlagao e troca Ucp(z) e Ugp(z) (modos coletivos de densidade de carga e
spin, respectivamente) para algumas densidades na figura 5.4. Na ref. [62], estes
funcionais, eqs. (11,12) tem o primeiro termo (exchange) idéntico. No entanto,
o segundo termo (correlagao) diferencia os funcionais conforme a densidade. Note
que hd um cruzamento entre Ucp(z) ¢ Usp(z) quando a densidade diminui. Con-
siderando este efeito no potencial induzido, eq. (A.1), o colapso do termo de Hartree

fica mais evidente até que CDE se torna menor que SDE para Ng muito pequeno.

Acoplamento plasmon-LO fénon

Outro ponto interessante é que em semicondutores polares, como GaAs, o
modo coletivo CDE’s pode acoplar (através de seu campo elétrico macroscopico)
ao fonon LO. Para levar este acoplamento em conta, nds substituimos no termo

de interacao Coulombiana direto, a constante dielétrica de alta frequéncia e, pela
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Figura 5.4: Comportamento dos funcionais de correlagao e troca Ucp(z) e Usp(2)

para alguns valores de densidade num poco quantico de 250 A . Os funcionais se

cruzam para um valor de densidade entre (0.7 — 2) x 10"em =2,

funcao dielétrica dependente da frequéncia , e7,(w). A figura 5.5(a) mostra o espectro
para a primeira excitacao inter-subbanda quando e, (w) = cte e quando se considera
o acoplamento plasmon LO fonon.!

Na figura 5.5(b) fica claro que os modos acoplados se desdobram em dois tipos
de acoplamentos: forte e fraco. No primeiro caso, as excitacoes do plasmon sao
proximas do fonon LO e por isso vao interagir fortemente, criando modos similares
a Ly e L_ em trés dimensodes [46]. Este é o caso para transi¢ao Ey;, que se desdobra
em CDEj; e CDEg,. O regime de acoplamento fraco corresponde aos modos CDEp,
e CDEy,, (podemos falar em quasi-fonon e quasi-plasmon, respectivamente) sendo
este ultimo dominado pelo modo SPFEy em extrema ressonancia.

Considerando agora excitacoes para subbanda mais enérgicas, também existem
modos de quasi-fonons proximos a energia do fonon LO, wro = 36.6 meV', mostrados
na figura 5.6. No entanto, este modos sao extremamente fracos e tem largura de
linha de décimos até milésimos de meV'! Nas simulacgoes foi possivel detectar essas
excitagoes até mesmo para transicoes para o continuo, desde que se tenha uma forca

de oscilador ndao nula e uma precisao (nao factivel experimentalmente) de décimo

Lembre que fizemos e, (w) real, com isso o tempo de vida do fonon LO ¢ infinito e sua largura
de linha é zero, representada apenas por um tracejado nas figuras 5.5 e 5.6.
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Figura 5.5: (a) Efeito da interagdo plasmon LO fénon para o modo CDEjp;. (b)
Efeito da interagao plasmon LO fonon no espectro de modos coletivos.

de peV! Nos experimentos o pico do fonon LO é ativo oticamente em qualquer
geometria de polarizacao, e sua largura de linha normalmente sobrepoe os modos
de quasi-fonons, terminando assim por desencorajar qualquer observacao detalhada

desses modos.

Na figura 5.7 temos o mesmo gréfico que em 5.2(b), mas agora considerando
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Figura 5.6: Modos coletivos para o acoplamento plasmon-LO fénon. Em (a) tem-se
uma precisao de 0.1 meV e em (b) uma precisdao 100 vez maior.

o efeito do acoplamento plasmon-LO fonon. Os modos acoplados CDEy; e CDEG;
mostram consideravel variacao com a densidade enquanto os modos referentes a
transicao 02 sao mais fracos, uma vez que a forca de oscilador fp, é menor que fy;.
De fato as excitagoes acopladas tem cardcter de quasi-plasmons (CDEY,) e quasi-
fonons (CDEg,). Para densidades mais baixas, os modos acoplados convergem para
os modos desacoplados de plasmon (CDEy, e CDEg,) e fonon (CDEy; e CDE,).
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Figura 5.7: Energias das excitacoes CDE, SDE, e SPE em funcao de Ng envolvendo
transicoes do 01 e 02, considerando o acoplamento plasmon-LO fonon.

Espectros em funcao da energia incidente

Mostramos agora os resultados para a secao de choque, CDE e SDE, calcu-
lada numericamente para varias energias de excitacoes do laser em condicoes de res-
sonancia extrema com o gap de split-off, Ey+ Ag. O vetor de onda de espalhamento
¢ q = q + q,. Estamos desconsiderando qualquer transteréncia de momento late-
ral, assim ¢ — 0. Consideramos que o médulo do vetor de onda de espalhamento
ao longo da direcao de crescimento é dado por ¢, = 0,685 x 10° em~!. O fator
de amortecimento (ou alargamento) I" é determinado experimentalmente utilizando
medidas de transporte quantico, ou medidas de reflectancia. Aqui, usaremos I' com
um parametro ajustavel baseados em espectros experimentais. Nas transi¢coes do
estado fundamental para o primeiro estado excitado, assumimos I'yg = 2 meV, para
niveis mais energéticos assumimos I';o = 5 meV'.

A figura 5.8 mostra o comportamento ressonante de SPFEy no espectro po-
larizado conforme variamos a energia do laser incidente. O pico de excitacao de
densidade de carga é deslocado em relacao ao pico de single-particle devido a in-
teracao Coulombiana direta e efeitos de correlacao e troca. Na figura 5.9 temos o

espectro das excitagoes de densidade de spin (SDE), ativas no espectro depolarizado.
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Neste caso, a interacao Coulombiana direta é cancelada restando apenas efeitos de

correlagao e troca (corregoes excitonicas).
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Figura 5.8: Espectro Raman ressonante polarizado das excitagoes 01.
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Figura 5.9: Espectro Raman ressonante depolarizado das excitacoes 01.



Capitulo 5. RESULTADOS E CONCLUSOES 60

Na figura 5.10(a) temos o espectro Raman polarizado no regime de extrema
ressonancia, com densidade superficial Ng = 5 x 101 em™2 e energia do laser de
1930 meV'.

laser = 1930 meV
Ns =5x10" cm?
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Figura 5.10: Espectro Raman ressonante polarizado para w;, = 1930 meV (a) e
wr, = 1850 — 2020 meV (b).
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A figura 5.11 mostra o espectro polarizado resolvido autoconsistentemente.
Fica evidente o carater ressonante das transi¢oes 01-04, conforme a energia do laser
aumenta. Note que CDE e SPE sao indistinguiveis nestas transi¢oes. As forcas de
oscilador, figura 5.1, mostra que as transi¢oes envolvendo estados mais enérgicos do
poco quantico sao muito fracas. Dessa maneira, CDE’s sao fracas também, uma vez

que existem menos elétrons envolvidos nas excitagoes inter-subbandas.

T

CDEo2

intensity (u.a.)

Figura 5.11: Espectro Raman ressonante polarizado das excitacoes inter-subbanda
do poco quantico como func¢ao da energia do laser incidente.

Ocupacgao da segunda subbanda

Na figura 5.12 temos o espectro Raman ressonante no regime de alta dopagem
Si, de forma que o primeira estado estado excitado se torna populado. Consideramos
apenas a transicao 12, do primeiro estado excitado para o segundo. Quando Ns =
1.2 x 102em™2, 92.32% do gas de elétrons se encontra no estado fundamental e

7.68% esta no primeiro estado excitado.
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Figura 5.12: Espectro Raman ressonante polarizado (linha sélida) com uma segunda
subbanda ocupada. A linha pontilhada é a contribui¢ao dos modos de single-particle

e a linha tracejada, dos modos coletivos. A energia do laser é wy, = 1930 meV e a
densidade eletronica Ns = 1.2 x 102em 2.



Capitulo 5. RESULTADOS E CONCLUSOES 63

Conclusao

Usando uma teoria de campo autoconsistente generalizada investigamos o pro-
cesso de espalhamento Raman eletronico ressonante em pogos quanticos de GaAs-
AlGaAs. Corregoes de muitos corpos sao incluidas nesse esquema de campo auto-
consistente por meio da aproximacao de densidade local, da Teoria do Funcional
Densidade.

Na obtencao das flutuagoes de densidade utilizamos o método TDLDA, gener-
alizagao da Teoria do Funcional Densidade. O formalismo desenvolvido por Anjos-
Ioriati simplifica a obtencao da secao de choque de espalhamento reduzindo o pro-
blema a achar funcoes resposta através da inversao de matrizes. O tratamento,
em principio, é geral para sistemas eletronicos inomogéneos. A limitacao estd na
possibilidade de se inverter matrizes.

A geometria de espalhamento considerada, o retroespalhamento, permite ape-
nas espectros de excitagoes inter-subbandas, pois a transferéncia de momento ao
longo do plano xy fica desprezivel. Estas excitagoes constituem um conjunto de
osciladores degenerados, igualmente acoplados, forcados e amortecidos, que em
condicoes de extrema ressonancia apresentam secao de choque Raman composta
de dois termos: um de carater de particula independente e outro de carater coletivo.

Demonstramos que excitagoes de particula independente estao relacionadas
a trés fatores: o regime de extrema ressonancia, a existéncia de excitagoes inter-
subbandas degeneradas no sistema eletronico, e interagoes degeneradas entre os
pares de excitacoes. Com isso, a fisica que governa o problema fica similar aquela
responsavel pela formacao do estado supercondutor na teoria BCS.

Os espectros de excitagoes de carga e spin foram calculados variando-se a
energia do laser incidente, como também a densidade eletronica. No regime de
baixas densidades reproduzimos o colapso do termo de Hartree no espectro CDE;,
como observado por Ernst et al. A respeito da largura de ressonancia da energia
do laser incidente, encontramos picos de excitacoes de mais alta energia a partir do
estado fundamental, nao tratados em trabalhos anteriores de espalhamento Raman
eletronico em pocos quanticos. Isto porque os modelos tedrico normalmente se limi-
tam ao modelo de duas subbandas, enquanto que experimentalmente ainda nao foi

realizada nenhuma medida para energias de excitagao maiores que 60 meV .



Apeéendice A

Expressao para o Potencial
Induzido

O potencial induzido inclui, além da interagao Coulombiana classica (Hartree),

efeitos de muitos corpos (exchange-correlacao):

Vind(p, t) = / {6—2 + Upe(r)d(r — r’)} Sn(r',t)dr’ . (A1)

Eooll — 1|

Em segunda quantizacao, a flutuacao da densidade induzida é

on(r,t) = ($f(r,t be = Z Yal ch(t)eg(t)e - (A.2)

Os operadores agem nos estados |a) = |i,k, o) e |B) = |,k/, o).
A equacao de movimento para o valor esperado de um par de excitacao elétron-

buraco na representacao de Heisenberg é dada por,

O cheshe = (ke Hegllo (A3)

onde Hop =) € cle, +V(t ). Mesmo com o comutador variando no tempo, através

| 22 2t 7 2

de V(t), consideramos que os valores médios (- --)o sdo calculados a partir de com-

binagoes lineares de autoestados do sistema nao perturbado.

Vi, t) = Z(V’W(r vyele, = ZVV Lo,

v'v

Resolvendo a derivada temporal expandindo a flutuacao da densidade no dominio

de frequéncia, a eq. (A.3) fica

hw(cleg)e = < [clcﬁ : Z che, + Z Y ZT//CZ,] > :
0

64
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Usando a propriedade de comutadores fermionicos:

¥ _ T
[cheg,clie,] = cle, b5, — clicyd

av )

chegamos a

hw(c:&cﬁ)t = (es— Ea)@xcﬁﬁ + (fa — f8)Vsa
(chegh = ———F—Va, (A.4)

sendo f, a funcao distribuigao de Fermi-Dirac, e hw a energia da excitacao. Voltando

aeq. A2,
Jo— [5

o) =2 e

ap
O elemento de matriz de V¢é dado por

Vo (r)Ys(r)Vaa - (A.5)

(BIV(r,t)|a) = (j,K,0'|V(q, z,w)e" ™ |i, k, 0)e ™" = 6 k1 q00.0 Vil w)e ™"

onde k e q € (k,, ky). Ainda, ‘/ji(qaw) = (j|V(q, z,w)|i) = V;j@bw)-
Com isso, eq. (A.5) fica

B fikk) — fi(k+q)
5%([‘,&)) - Z €z<k> —€j(k—|—q)+hUJA

PR

= > M(q,w)— <z< )i (2)e Vi (q,w) |

C( )G (2)e TG 1 b0 Vis(a,w)

onde

0 _ fikk) — fi(k+q)
IT;;(q, w) = %: () —e(k+q) +ho (A.6)

Substituindo dn em V™4 na eq. A.1, temos
de r w ZC” Z] q, )V}j(q, Cd) )

co1m

Cij(r) = / dr’ [L + Uze(r)d(r — r’)}

Eooll — 1|

G(2)¢(2)e' ™

SN

—
62 ezq T

= . /dz Gi(2)¢(= )/drn [(z/ — 2)? + (ril " + %chci(z)cj(z)eiq-r

{j;i /dz’Ci(z’)Cj(z’)eqlzz’l + %chg(z)g(z)} giar)
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Por tltimo, resta determinar os elementos de matriz de V"(r, w),

Vizd(r,w) = <n,k',a'|Vi”d(r,w)|m,k, 0) = Ok ktq00.0 Ve

onde
Vnm(qa O.)) = mn qa ZCZ] mn W)V;](qa UJ) s
e
2 !
Comla) = 2 [ [0 6(06Ne 1160165 [ EUan(E).



Apéendice B

Teorema da Flutuacao-Dissipacao

Inicialmente, note a relagao entre a eq. (4.3 ) e (4.4),

Sw) = > |Mp6(Ep — E; — hw)

1 . Ep—Ej—hw
- — T R )
= 27T/dt § (I|M|\FY(F|M|I) e 7

1
= dtemz (I|e"w Mte= 0t FY(F|M|I)

_ %/dt (T MT(H)M(0)|T) .

Considere agora a perturbacio M (t) = Me™ @Mt ligada adiabaticamente.

Da teoria de perturbacao dependente do tempo, em primeira ordem,

|W(t)) = et 0 + Zb(l _Z%t|n>, com

I oot
W = - / at’ (| M(t')[0) i
? — 0o

1 (n|M|0)ewwnotimt
h W — Wpo + 11 '

O valor médio de M' é dado por

WOMEO) = 3 [0+ (e

—z'wt

(0| MT|n)(n|M]|0)em
- ;:LZ

w—wno+z77

eiwt ]

(n|M1|0)(0| MT|n)em
hZ

W — Wpe — 1N
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O primeiro termo (MT),e~™! d4 a resposta & perturbagiao. Usando a relacao,

Finalmente temos,

™

(M), = =2 3 [l M) — wno) = =75 (w) -

Este é o teorema da flutuagao-dissipacao para a temperatura de zero absoluto.



Apéndice C

Potencial Externo Médio e Regra
de Soma

A - Somatorio em k”

Inicialmente, vamos calcular Nj: o ntimero de elétrons que contribui na

transicao ¢ — j. Para T' = 0, temos

Ni=) [fk) = fi)] =D 1.

O célculo é sutil e exige distinguir o somatério no plano reciproco, quando o estado
final |B) estd abaixo (fig. C.1a) ou acima (fig. C.1b) do nivel de Fermi.! Assim,

A A
A ki i
Wi + Q(Ej — €F>kﬁ

. (9( 3 ’“) (1)
- 2r B i o) '

Mas note que €;(k)) = ei+h2kﬁ/2m* e portanto €;(kj) = ep = ei—l—hQ(kﬁ)Q/Qm*.

Substituindo (kj)* e (kﬁ)2 nos limites de integragao da eq. (C.1) temos

A 2m*
Nji = 55 (& — €)0(er — €) + (er — ei)Oe; — er)] (C.2)

Uma rapida andlise dimensional mostra que 2m*/h? = 1/Rya?. Como a area
0

A tem dimensao de a2 e as energias dimensao de Ry, a eq. (C.2) é adimensional

0 ) )

que ¢ o esperado pois N;; nada mais ¢ do que o nimero de elétrons que contribui

na transicao v — j.

1O somatério sobre ¢ resulta num fator 2.

69



Apéndice C. Potencial Externo Médio e Regra de Soma 70

@ kKK ® y oK

Figura C.1: Relacao de dispersao em k.

B - Célculo de | V" | em Ressonancia Extrema

Seja

[Vt | = N Y k) — £ KV (K)
k,o
onde k =k e

P2 Z <j|€iqz/2|j/> <j/|eiqz/2|i>

Vert(k) = =& :
i (k) Ec +¢j+ €y + R2k22pr — hwp + iy

© 3m &
j
Para T=0, [f;(k) — f;(k)] = 1. Vamos chamar os elementos de matriz mais a
/3m de g;i(j'). Facamos ainda

constante P?

a=Eg+ej+ey—hwr; b=h*/2u* = (B*/2m*)m*/u* = (Ryad)m*/u* — m*/p* .

Note que toda equacao esta parametrizada por Rydberg e raio de Bohr efetivos. O
potencial médio entao fica

(4 A k
Veat | = Nt pﬂ(j) = Nt i N2—— 2 /dk— .
Vi ﬂ.g;a+$ﬁ+ﬁv Jlé;ﬁ(j)ewy T ok iy
Os limites na integral sao os mesmos da fig. C.1, de modo que teremos um termo

para €; < €p e outro para €; > €p, como no calculo de Nj;. Fazendo uma mudanga

de variavel € = k? (energia em unidades de Ry), a integral fica

k 1 1
[ = [di——— == [de——
/ a + bk? + iy 2/6a—|—be+z’fy

_ l/deLbe_il/dE;
2 (a+be)?++2 2 (a+be)2+~2
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A primeira integral é resolvida fazendo-se a mudanca de variavel z = a + be e em
seguida y = 22 + 72. A segunda integral, fazendo z = a + be, se torna uma integral

trigonométrica. O calculo é direto e resulta em

1 a + be
I=—1In[(a+be)* ++°] — —ta : C.3
il 4% = vt (225 (©3)
Quando €; < €f, o limite de integragao inferior é €; = (k') = e — €; e o superior é
€2 = (k') =€r —¢;. Para€; > ep, e, =0 e €3 = ¢p — ¢;. Podemos entao escrever a

expressao final para o potencial médio da seguinte forma

- -3 (1

€Ep—€; E€EF—€;

Oler —€;) + 1 ) (e; — eF)) :

EF—E€j
com [ dado pela eq. (C.3).

Para o termo | Ve 2 Vi |2, usando a notagdo anterior, temos

exr §2ji 2
|Vt N Z‘Zaqujkz—i—m '

Optamos por resolver esta tltima equacao numericamente.

C - Regra de Soma

Quando um sistema quantico é sujeito a um potencial externo peridédico, as
energias e os estados envolvidos na transicao obedecem a uma equacao chamada
Regra de Soma de Thomas-Reiche-Kuhn, ou simplesmente Regra de Soma, dada

por

h22
N2
2m*

> hwsal (Bl |a)* = (C.4)
af

Para o caso de um sistema eletronico 3D translacionalmente invariante e nao-
interagente, o = (k,0) e § = (k',0'), a eq. (C.4) é facilmente verificada notando-se
que o elemento de matriz fica §5.0/01 ktq, € que D, , 1= N.

Para o sistema eletronico 2D confinado num semicondutor temos o = (4, k|, o)
e 5= (7, kh, o'). Ainda q = q +q,, com g — 0, ¢ o momento transferido pela per-

~ . A . . . Zq AN
turbagao para o sistema eletronico. O elemento de matriz fica 6, o (5% X +ay (€791,
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e entdo a eq. (C.4) se torna

. R q?
D TNyl (jle™=#1i)[* = N 5%
1]

Podemos reescrever a ultima equagao (na forma adimensionalizada) como
osc __
> fpe=1,
(4]
onde . )
.. (%27 g
osc — thZNJ’L’<J|e - |Z>’
" Ng¢?

é a forca de oscilador, que pode ser interpretada com uma medida da intensidade

(C.5)

da transicao i — j.
A figura 5.1 mostra as forgas de oscilador no pogo quantico para uma densidade

superficial N, = N/A e um momento de espalhamento da luz ¢, = 0,685 x 105 em™!.
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